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RÉSUMÉ 
 
Ce projet de recherche s’est intéressé à la modélisation fine du transport d’espèces gazeuses en 
régime moléculaire en vue de l’appliquer à des technologies de dépôt sous vide poussé (VP), et 
plus particulièrement à la technique d’épitaxie par jets chimiques (ÉJC).  Un modèle spécifique 
a été établi et une méthode de calcul a été implémentée sous la forme d’un logiciel MATLABTM. 
Les profils angulaires de densité de flux obtenus via le logiciel ont été comparés à ceux mesurés 
à l’aide d’un banc de test mis au point durant ce projet.  Le banc de test est constitué d’une 
chambre à VP dans laquelle on peut conditionner et faire circuler un gaz neutre à travers un 
injecteur et mesurer avec précision les flux émis le long d’un arc de cercle. 
Un excellent accord entre les distributions de densité de flux simulée et mesurée a été obtenu 
pour chacun des injecteurs testés lorsque le débit utilisé était suffisamment faible.  Pour des 
débits plus forts, une dégradation progressive de l’accord entre mesures et simulations a été 
observée de façon systématique.  Les profils de densité de flux tendent à s’aplatir et à s’élargir 
et les zones anguleuses à s’émousser, puis à s’arrondir.  Cette évolution est attribuée à la perte 
graduelle du régime moléculaire dans l’injecteur.  Cela impose donc une limite haute, liée à la 
géométrie de l’injecteur, sur le débit utilisable dans le cadre du modèle choisi. 
Le logiciel ainsi validé a été utilisé pour étudier les performances d’un injecteur tronc-conique 
émettant vers un disque (substrat) en fonction de la géométrie d’injection (dimensions de 
l’injecteur et configuration spatiale source-cible).  Les critères de performances étaient, en 
premier, l’uniformité des flux sur le substrat, et ensuite, la fraction des flux atteignant la cible 
(efficacité d’injection).  Plusieurs géométries d’injection optimales ont été trouvées aussi bien 
pour un disque fixe que pour un disque en rotation autour de son axe.  Néanmoins, pour la 
plupart d’entre elles, une sévère limite sur le débit est imposée par la nécessité de maintenir le 
régime moléculaire dans l’injecteur. 
Au vu de ces résultats, il est suggéré de se tourner vers des géométries d’injecteur présentant de 
plus fortes conductances ou bien d’utiliser ou de développer un logiciel de simulation applicable 
au régime de transition. 
 
Mots-clés : dynamique des gaz raréfiés, injection de gaz sous vide, distribution angulaire, 
simulation par ordinateur, régime moléculaire, déposition sous vide, vide poussé, épitaxie. 
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CHAPITRE 1 INTRODUCTION 
 
1.1 Mise en contexte 
 
La fabrication en volume de microcomposants de pointe requiert l’utilisation de technologies 
de dépôt de couches minces pour lesquelles on exige une très grande uniformité afin de 
maximiser le rendement en termes de nombres de dispositifs utilisables par substrat.  Parmi ces 
techniques de dépôt, l’épitaxie, qui consiste à faire croître des films cristallins sur un cristal 
d’accueil servant à la fois de support mécanique et de gabarit, est probablement la plus exigeante 
en termes de contrôle fin du procédé (pureté, épaisseur et composition des films).  Ceci est dû 
au fait que les performances des dispositifs fabriqués à partir de couches épitaxiales, tels que les 
lasers à semiconducteurs ou les détecteurs optiques pour les télécommunications à haut débit, 
dépendent étroitement des caractéristiques précises des couches déposées. 
L’épitaxie se subdivise en différentes familles suivant le milieu dans lequel elles opèrent (phase 
liquide, gazeuse ou jets sous vide) et le type de précurseurs chimiques qu’elles utilisent.  Celles 
qui utilisent des jets atomiques ou moléculaires sous VP présentent plusieurs avantages dont la 
faible contamination des couches, l’absence de diffusion en phase gazeuse et la possibilité 
d’utiliser des techniques de caractérisation in-situ autres qu’optiques car les jets interagissent 
peu avec l’environnement durant leur parcours à cause des conditions de vide.  Ces technologies 
sont séparées en deux classes principales : l'épitaxie par jets moléculaires (ÉJM), basée sur 
l’évaporation à haute température d’éléments purs (Ga, As, In, P,…) dans des creusets et 
l'épitaxie par jets chimiques, basée plutôt sur l’injection de molécules gazeuses réactives 
(organométalliques, hydrures).  La première est une technique de dépôt purement physique 
analogue à l’évaporation sous vide alors que la seconde est basée sur des réactions chimiques 
en surface des gaz injectés.  Un réacteur d’ÉJC est présenté schématiquement à la figure 1.1. 
Dans le cas présent, les couches cristallines qu’on cherche à déposer sont des matériaux semi-
conducteurs du type III-V (GaAs, InP, GaN,…).  Typiquement, une série de couches d’épaisseur 
et de composition précisément contrôlées sont déposées en séquence sur un substrat.  Ces 
structures sont une première étape dans la fabrication de micro-dispositifs. Le substrat typique 
pour les matériaux III-V est une pastille circulaire dont le diamètre varie entre 5 et 10 cm.  
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Certaines techniques hybrides existent où seulement certains précurseurs sont évaporés et 
d’autres injectés. L’ÉJM, la plus ancienne des deux technologies, a été développée tout d’abord 
pour la recherche scientifique, puis pour la production industrielle.  L’ÉJC, vue au départ comme 
un prolongement de l’ÉJM utilisant des sources alternatives, cherche à se démarquer comme 
technologie industrielle pour la fabrication des microcomposants. 
 
Figure 1.1 Schéma de principe d’un réacteur d’épitaxie par jets chimiques 
 
Les opérations se faisant sous VP, les molécules qui circulent entre l’injecteur et le substrat 
obéissent aux lois du régime moléculaire ou de Knudsen : les collisions intermoléculaires sont 
rares et les interactions avec les parois dominent. Les molécules circulent en ligne droite 
(transport balistique) entre deux collisions pariétales.  Cependant, en ÉJC, où on utilise de plus 
forts débits et où les réactions chimiques produisent d’autres gaz, le régime de transition ou 
intermédiaire peut prévaloir.  Les trois régimes d’écoulement décrits sur la figure 1.2 sont liés 
au degré de raréfaction du gaz et sont délimités par des valeurs seuils du nombre de Knudsen 
(Kn) qui est le ratio du libre parcours moyen λ des molécules sur une distance caractéristique 
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du réceptacle.  Ces seuils ont été fixés arbitrairement et varient d’un auteur à l’autre. Les plus 
couramment admis sont indiqués sur la figure 1.2. 
 
Figure 1.2 Régimes d’écoulement et mode de transport suivant le degré de raréfaction 
 
1.2 Problématique et justification du projet 
 
Le bas prix des équipements électroniques modernes est basé sur la production à grande échelle 
grâce à des moyens automatisés hautement reproductibles de micro-dispositifs très complexes 
impliquant des couches minces aux propriétés précisément définies.  Sur chaque substrat, on 
fabrique, via une série d’étapes précises, plusieurs centaines de composants identiques qui sont 
ensuite découpés, mis en boîtier et connectés individuellement pour être intégré dans un 
appareil.  L’industrie vise à minimiser ses coûts de fabrication tout en conservant de très hauts 
standards de qualité pour chaque appareil produit.  Une solution passe par la maximisation du 
rendement de production, soit celle du nombre de composants ayant les spécifications requises 
par substrat.  Ces spécifications s’appliquent aux différentes propriétés des couches déposées 
(épaisseur, composition, dopage).  Concernant l’uniformité d’épaisseur, le critère industriel est 
que les variations de celle-ci ne dépassent pas 2 % sur la zone utile de la gaufre [Provost, 2016].  
En ÉJM comme en ÉJC, une condition nécessaire à l’obtention d’une telle uniformité des films 
déposés est d’assurer celle des flux de molécules atteignant le substrat. 
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D’autre part, les précurseurs doivent être de très haute pureté car les propriétés des semi-
conducteurs sont fortement influencées par de très faibles concentrations de contaminants.  En 
conséquence, leurs prix au gramme sont très élevés (entre 40 à 100 US$/g).  Une utilisation plus 
efficace de ces matériaux sources amènerait une réduction substantielle des coûts d’opération. 
La technologie d’évaporation des couches minces métalliques a résolu le problème de faible 
efficacité d’utilisation des sources à l’aide du concept de système planétaire qui permet 
d’évaporer en même temps sur plusieurs dizaines de substrats en rotation individuelle et 
collective à partir d’une source émettant presque uniformément sur une demi-sphère.  Mais cette 
solution est inapplicable en épitaxie où on exige que le substrat soit gardé à une température très 
bien contrôlée. 
Jusqu’à présent, les systèmes d’épitaxie par jets utilisent des injecteurs à large plage d’émission 
placés loin du substrat ainsi que la rotation de ce dernier pour obtenir les niveaux d’uniformité 
requis.  La géométrie des injecteurs est généralement optimisée de façon empirique. Cela a deux 
conséquences :  
- l’injecteur balaye une large surface en dehors du substrat et l’efficacité d’utilisation des gaz 
est très faible (environ 5 %); 
- le porte-échantillon doit être muni d’un mécanisme de rotation pouvant opérer sous VP, ce qui 
augmente considérablement son coût et sa fragilité, complique les mesures in-situ et peut poser 
certains problèmes spécifiques [Farley et al., 1987; Chu et al., 1989]. 
Une meilleure utilisation des gaz amènerait plusieurs avantages dont :  
• une réduction des coûts des matériaux sources; 
• une moindre charge sur le système de pompage (important pour les nitrures); 
• des maintenances moins fréquentes (moins d’accumulation de dépôts non désirés); 
• un moindre coût d’achat pour le porte-échantillon (si on élimine la rotation); 
• des mesures in-situ sur le substrat plus simples (si on élimine la rotation). 
À une époque où le prix d’un appareil est au moins aussi important que sa qualité, la rentabilité 
industrielle passe par la réduction des coûts à chaque étape de production. L’épitaxie est une 
étape clé pour la fabrication de certains composants, mais mais elle est aussi très coûteuse.  
L’optimisation conjointe de l’uniformité des caractéristiques (épaisseur, composition, dopage) 
des couches déposées et de l’efficacité d’utilisation des gaz réactifs devrait permettre des 
économies substantielles.  La distribution idéale de la densité de flux ressemblerait à un podium 
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qui aurait exactement la forme et les dimensions du substrat (cf. créneau en pointillé sur la figure 
1.3).  Il est irréaliste d’espérer atteindre un tel but, mais certains profils plus réalistes montrés 
sur ladite figure indiquent qu’on peut espérer s’en approcher.  Pour ce faire, on doit trouver des 
géométries d’injecteurs qui offrent le meilleur compromis entre les deux exigences 
susmentionnées tout en répondant aux contraintes habituelles de ce type de système.  Une façon 
rationnelle d’arriver à ce but serait de modéliser l’effet de l’injecteur sur le profil des flux gazeux 
envoyés au substrat.  Les paramètres clés sont la géométrie, le matériau constitutif et la 
température de l’injecteur.  Cependant, pour les deux derniers, le choix est très limité à cause 
d’exigences liées à la chimie du procédé.  Il reste donc la géométrie d’injection pour agir sur la 
distribution des flux gazeux émis vers le substrat. 
 
Figure 1.3 Performances de profils génériques de densité de flux sur un substrat 
 
1.3 Objectifs et questions de thèse 
 
Ce projet vise à développer une technique de calcul rapide et éprouvée permettant d’évaluer 
l’effet de la géométrie d’injection sur l’uniformité des flux sur le substrat et l’efficacité 
d’utilisation des sources en ÉJC en vue de trouver une ou des géométries d’injecteur offrant le 
meilleur compromis possible en tenant compte des exigences de l’utilisateur et des contraintes 
géométriques ou matérielles. 
Les questions auxquelles cette thèse devrait être amenée à répondre sont les suivantes. 
Peut-on trouver une méthode efficace et systématique permettant d’optimiser la géométrie des 
injecteurs de gaz pour l’ÉJC dans le but de maximiser l’efficacité d’utilisation des sources tout 
en maintenant l’uniformité de la densités de flux sur le substrat à un niveau correspondant aux 
exigences industrielles actuelles? 
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Quelle efficacité maximale est-il possible d'atteindre avec un injecteur de gaz émettant dans une 
chambre à VP sur une pastille de 100 mm de diamètre, fixe ou tournant sur son axe, tout en 
maintenant l'uniformité à un niveau compatible avec les critères industriels et en permettant un 
accès optique à la surface de l'échantillon sous incidence normale? 
Peut-on se passer de la rotation du substrat en ÉJC et obtenir tout de même l’uniformité requise 
par l’industrie et dans quelles conditions? 
 
1.4 Stratégie de recherche 
 
La première étape consiste à établir un modèle physique ainsi que les hypothèses qui s’y 
rattachent et à choisir une technique de calcul permettant de quantifier précisément les 
conséquences du modèle.  On peut alors tester le modèle et la technique de calcul en comparant 
les résultats qu’ils donnent dans un certain nombre de situations simples par rapport à des 
modèles et des techniques bien établis dans la communauté scientifique.  
Il faut aussi concevoir un montage expérimental pour pouvoir tester la plage de validité du 
modèle.  Le montage doit être assez souple pour permettre d’explorer une large plage de 
conditions. Idéalement, il doit être simple à utiliser et fournir des données fiables, précises et 
reproductibles, nécessitant le moins possible de corrections expérimentales.  Comme on ne peut 
pas tester le modèle avec toutes les géométries d’injection imaginables, on doit en choisir un 
certain nombre qui sont représentatives d’une large gamme de cas tout en restant simples.  Même 
s’ils ne représentent pas l’ensemble des géométries possibles, les injecteurs à symétrie axiale 
(disque, tronc de cylindre ou de cône) sont assez généraux et surtout plus faciles à fabriquer et 
à évaluer car on évite ainsi les incertitudes sur la position azimutale de l’injecteur relativement 
au détecteur de flux. 
Il s’agit alors de comparer les résultats obtenus expérimentalement avec ceux fournis par le 
modèle et d’établir ainsi les conditions dans lesquelles le modèle est valide.  Idéalement, on 
devrait pouvoir tester séparément les différentes hypothèses du modèle et s’assurer de leur plage 
de validité respective.  Dans les cas où les mesures diffèreront des résultats calculés, il faudra 
identifier les hypothèses défaillantes du modèle et proposer des modifications ou bien trouver 
un modèle plus général et répéter l’étape de vérification précédente. 
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Une fois le modèle validé pour des géométries simples, on fera temporairement l’hypothèse 
qu’il reste valable pour des formes plus complexes, les hypothèses physiques restant les mêmes.  
Il s’agit alors d’optimiser, dans la mesure du possible, les paramètres géométriques d’un 
injecteur complexe en vue d’obtenir la meilleure efficacité d’injection tout en maintenant une 
excellente uniformité des flux et en tenant compte des contraintes technologiques de l’ÉJC. 
L’étape ultime consisterait à tester expérimentalement une géométrie d’injection optimisée à 
l’aide du modèle dans un bâti d’ÉJC afin de vérifier si ses performances en termes d’uniformité 
et d’efficacité d’utilisation des gaz sources sont conformes aux prédictions. 
 
1.5 Plan du document 
 
Le présent chapitre introduit le sujet, le met en contexte et permet de dégager une problématique 
et des questions scientifiques et techniques qui constituent la justification de ce travail de thèse.  
On peut ainsi établir des objectifs de recherche et choisir une stratégie visant à les atteindre, 
quitte à modifier celle-ci si elle s’avère mal adaptée aux problèmes à résoudre. 
Le chapitre 2 présente une revue bibliographique aussi complète que possible des méthodes 
numériques de simulation des flux de gaz, des techniques expérimentales de mesures desdits 
flux ou des épaisseurs de couches déposées, ainsi que de sujets connexes jugés pertinents. 
Le chapitre 3 présente le modèle physique utilisé pour simuler la circulation des molécules en 
régime raréfié, décrit les hypothèses sous-jacentes, la méthode et les étapes de calcul ainsi que 
les forces et faiblesses qui y sont associées. Une première étape de validation est aussi présentée. 
Le chapitre 4 décrit en détail le montage expérimental en partant de son historique et jusqu’à sa 
version finale.  Il met en lumière le rôle et le choix de ses différentes composantes. La méthode 
de mesure est présentée ainsi que les défis à résoudre et les solutions mises de l’avant. L’une 
d’entre elles, plus originale que les autres, est étudiée avec une attention particulière. 
Le chapitre 5 étudie l’accord entre mesures et simulations et les conditions qui s’y rattachent.  Il 
montre les limites du modèle et indique ce qu’elles impliquent de façon réaliste pour l’ÉJC. 
Enfin, le chapitre 6 utilise le modèle pour étudier les performances attendues d’un injecteur 
tronc-conique unique.  On y discute des possibilités et des limites d’un injecteur à buse unique 
et de l’opportunité de se tourner vers des géométries d’injection plus élaborées. 
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CHAPITRE 2 ÉTAT DE L’ART 
 
L’auteur n’a pas trouvé d’article traitant spécifiquement de la modélisation ou de l’optimisation 
du profil d’injection pour des systèmes d’ÉJC, ce qui justifie ce projet de recherche.  Mais, un 
bon nombre d’articles traitent de ces sujets dans le cadre de l’ÉJM [Curless, 1985; Nanbu et 
Watanabe, 1986; Yamashita et al., 1987; Miller et Sullivan, 1987; Shiralagi et al., 1991; 
Wasilewski et al., 1991a-b; Aers et Wasilewski, 1992; SpringThorpe et al., 1991; Vassent et al., 
2002] ou d’autres technologies basées sur le VP [Hale et al.,, 1990; Benvenuti et al., 2003].  Les 
méthodes de calcul développées pour l’ÉJM devraient pouvoir s’appliquer facilement à l’ÉJC 
au vu des complications supplémentaires liées à l’ÉJM : le creuset sert à la fois à vaporiser et à 
diriger les vapeurs émises, celles-ci peuvent se condenser dans les zones froides et la hauteur du 
liquide dans le creuset varie avec l’usage faisant ainsi varier le profil d’émission.  
D’autres auteurs rapportent des calculs ou des mesures de profils d’effusion à partir d’un orifice 
ou d’un capillaire pour des applications en chimie des surfaces [Adamson et al., 1988a-b; 
Adamson et al., 1989; Buckman et al., 1993; Guevremont et al., 2000].  Dans la plupart des cas, 
la modélisation est analytique et souvent basée sur les travaux de Clausing [1932] ou ceux de 
Dayton [1957].  Cela implique d’utiliser des distributions angulaires, applicables à un émetteur 
ponctuel, et non spatiales, plus appropriées pour une source étendue.  Mais, cela ne s’applique 
qu’à des profils mesurés à des distances grandes devant les dimensions de la sortie de l’injecteur.  
Ce qui limite la plage de distance utilisable pour valider le modèle. 
Dans tous les articles traitant d’optimisation, l’unique paramètre pertinent est l’uniformité des 
dépôts, particulièrement de leur épaisseur.  L’efficacité d’utilisation des sources est mentionnée 
comme paramètre secondaire qu’il n’est pas nécessaire de maximiser.  Cela se justifie par le fait 
qu’à l’époque de ces publications la performance des dispositifs et le rendement par substrat 
primait sur la réduction des coûts, en particulier ceux liés aux consommables.  Il faut aussi noter 
que les éléments sources pour l’ÉJM sont beaucoup moins dispendieux que ceux pour l’ÉJC.  
Seul l’article de Shiralagi et al. [1992] propose un compromis assez simpliste entre l’uniformité 
des flux et l’efficacité d’utilisation des sources gazeuses d’éléments V dans un système hybride 
ÉJM-ÉJC. 
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2.1 Méthodes analytiques 
 
Clausing [1932] a été le premier à établir des équations et à proposer une forme analytique pour 
la distribution de la densité de flux incidente sur les parois d’un tube en fonction du rapport 
longueur sur rayon (l/r).  Il a établi la relation entre la densité de flux g(x) en un point de cote x 
le long du tube, la densité de flux à l’entrée du tube v1 et deux fonctions liées aux paramètres 
géométriques wrs(x) et wrr(x).  Celles-ci représentent la probabilité qu’une molécule émise par 
un anneau du tube passe directement à travers une section du tube située à une distance x (wrs) 
et la probabilité qu’une molécule émise par un anneau aille directement sur un autre anneau 
situé à une distance x (wrr).  L’une des hypothèses de Clausing est que l’émission des molécules 
par l’entrée du tube et par les parois est diffuse.  Cette équation intégro-différentielle s’écrit :  
  = 	
 +  		y − xdy  (2.1) 
À partir de ces résultats, Dayton [1957] a établi de façon analytique la distribution angulaire des 
flux à la sortie du tube ramenée à une source ponctuelle.  Plusieurs auteurs se basent sur l’un ou 
l’autre de ces articles pour comparer avec des résultats expérimentaux [Shen, 1978; Shiralagi et 
al., 1992; Bellman et Raj, 1997] ou pour établir leur propre solution [Helmer, 1967; Fujiwara, 
1990].  L’approche de Clausing a été généralisée à des géométries sphériques [Edwards et 
Gilles, 1966] et coniques [Iczkowski et al., 1963; Dunham et Hirth, 1968; Ozolova et al., 1994], 
mais il y a peu d’espoir de pouvoir l’utiliser pour des géométries plus complexes. 
Différents auteurs proposent des formules analytiques, basées en partie sur les résultats de 
Clausing et sur l’hypothèse d’émetteur ponctuel, avec pour but de trouver une formule générale 
valable à la fois en régime moléculaire et de transition.  Adamson et al., [1988b] ont montré la 
faiblesse de ces formules approximatives qui reproduisent mal la largeur à mi-hauteur des profils 
de flux émis par des capillaires et concluent que c’est l’hypothèse d’émetteur ponctuel qui doit 
être rejetée.  Cette conclusion a été confirmée par Krasuski [1990] qui montre qu’un modèle 
analytique plus élaboré qui tient compte des effets de source étendue reproduit mieux les 
données expérimentales. 
Certains auteurs [Winterbottom et Hirth, 1962; Ward et al., 1970] ont tenté d’obtenir des 
résultats plus conformes aux profils de flux mesurés en ajoutant des contributions liées à la 
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réflexion spéculaire et à la diffusion des molécules sur les parois.  Ces tentatives peu fructueuses 
ont mené les auteurs plus récents à négliger ce type de contributions. 
 
2.2 Méthodes numériques itératives 
 
La faiblesse de l’hypothèse de source ponctuelle et la restriction à des émetteurs cylindriques 
étant trop limitatives, des méthodes numériques impliquant la discrétisation des surfaces 
émettrices et réceptrices sont apparues.  Curless [1985], s’appuyant sur les travaux pionniers de 
Wu [1966], a mis au point une méthode basée sur la discrétisation des surfaces et l’équation  
d’échange de flux de Knudsen.  Il obtient le taux d’émission pariétal en calculant de façon 
itérative les flux échangés entre les différents éléments de surface du creuset.  Puis il compare 
les résultats de simulation avec des cartographies de l’épaisseur de couches déposées et conclut 
à un accord qualitatif entre les deux.  Yamashita et al. [1987] généralisent cette technique de 
calcul aux cas où la surface du liquide est à angle vis à vis de l’axe du creuset, conséquence du 
fait que le creuset n’est pas installé à la verticale. 
Des chercheurs d’Ottawa [Wasilewski et al.,1991a-b; Aers et Wasilewski, 1992; SpringThorpe 
et al., 1991] ont utilisé la méthode précédente pour modéliser fidèlement des cartographies 
d’épaisseur de couches et ont pu ainsi trouver une géométrie de creuset donnant de meilleures 
uniformités dans leur bâti d’ÉJM.  Cependant, ils n’ont pas poursuivi jusqu’à l’optimisation 
systématique de la forme des creusets.  Ils ont dû ajouter plusieurs paramètres ajustables pour 
tenir compte du profil de température des parois du creuset, complication qui n’a pas 
d’équivalent en ÉJC.  Au moins un autre groupe de chercheurs [Svensson et Towner, 1994; 
Svensson et al., 1997] a repris cette technique à son compte pour modéliser avec succès la 
répartition des flux dans un bâti d’ÉJM commercial. 
 
2.3 Méthodes stochastiques 
 
La technique de calcul de loin la plus courante est celle désignée par l’acronyme TPMC (Test 
Particule Monte-Carlo). C’est une méthode très simple ayant été développée par Davis [1960].  
Elle consiste à suivre les trajectoires d’un très grand nombre de particules dont les directions 
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d’émission sont tirées aléatoirement en respectant la distribution en cosinus.  Elle est reconnue 
comme étant très fiable et est généralement utilisée en dernier ressort lorsque la géométrie du 
problème est trop complexe ou bien pour vérifier les résultats obtenus par une autre technique 
[Ward et al., 1972; Fustoss, 1987; Krasuski, 1987; Adamson et al., 1988a-b; Venkat et al., 
2004].  En particulier, une comparaison des profils expérimentaux obtenus par Bellman et Raj 
[1997] avec des calculs basés sur la méthode TPMC et d’autres sur les travaux de Clausing a 
permis de conclure que l’hypothèse de source ponctuelle n’était pas valable dans ce cas. 
La méthode TPMC possède les avantages d’être assez facile à mettre en œuvre ainsi qu’à 
modifier pour les cas où l’on veut tenir compte collisions entre molécules [Fustoss, 1981].  Mais, 
de par son principe même, la convergence vers une solution stable est lente. Typiquement, des 
millions de trajectoires moléculaires doivent être simulées pour obtenir des résultats précis 
[Bird, 1994, p. 179] et ce nombre augmente avec la complexité de la géométrie à modéliser.  
Cela implique donc de longs temps de convergence ou l’utilisation d’ordinateurs à forte 
puissance de calcul.  Pour cette raison, la méthode TPMC se prête mal à l’utilisation de 
techniques d’optimisation systématiques qui nécessitent de calculer des profils de flux de façon 
répétitive.  Néanmoins, certains chercheurs l’ont utilisé pour montrer des tendances générales : 
Adamson et al. [1989] pour évaluer l’effet du niveau du matériau source et de l’inclinaison du 
creuset; Nanbu et Watanabe [1986] pour évaluer celui de la géométrie et de l’orientation du 
creuset et proposer des géométries optimales dans le cas d’un substrat en rotation. 
 
2.4 Autres méthodes de calcul 
 
D’autres méthodes, basées en général sur l’équation d’échange de Knudsen, ont été développées 
suivant les besoins de leurs auteurs [Leiby et Besse, 1979; Talalaeff, 1987; Shiralagi et al., 1991; 
Grigor’ev et al., 1994; Kincal et Crisalle, 2000; Vassent et al., 2002; Benvenuti et al., 2003; 
Venkat et al., 2004].  Bien que dignes d’intérêt, elles ont l’inconvénient d’être trop simplifiées 
ou bien applicables uniquement à des cas particuliers.  Elles ne procurent donc pas une technique 
à la fois générale et précise pour le calcul de la distribution des flux. 
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2.5 Parallèle avec les transferts thermiques radiatifs 
 
Clausing avait fait remarquer la similitude entre la loi de réflexion diffuse s’appliquant aux 
molécules en régime raréfié (loi de Knudsen) et celle visant les ondes électromagnétiques (loi 
de Lambert).  Plusieurs auteurs [Sparrow et al., 1963; Moore, 1972; Malhotra et al., 2007] ont 
tiré profit de cette analogie en utilisant les résultats précédemment établis dans le domaine des 
transferts thermiques radiatifs, en particulier les calculs de facteurs géométriques d’échange.  
Cette approche permet de simplifier grandement les calculs tout en restant parfaitement 
rigoureuse dans les situations pour lesquelles lesdits facteurs ont été calculés.  Cependant, le 
nombre de cas où l’on peut l’utiliser n’est pas immense car le nombre de ces facteurs déjà 
calculés est limité et ils s’appliquent surtout à des surfaces fortement symétriques et émettant 
uniformément.  Il est tout de même envisageable de créer une méthode hybride impliquant 
l’utilisation des facteurs d’échanges pour les parties symétriques du creuset (ou de l’injecteur) 
et celle de l’équation de Knudsen pour les autres parties. 
Le module dédié au traitement des échanges thermiques radiatifs de certains logiciels peut être 
utilisé après avoir tenu compte des différences entre les propriétés physiques des molécules et 
des photons [Malhotra et al., 2007]. 
 
2.6 Exploration du régime de transition 
 
Le régime de transition a longtemps été l’apanage des spécialistes en science des surfaces.  Leurs 
études étaient motivées par la nécessité d’envoyer d’intenses faisceaux faiblement divergents 
de gaz réactifs sur des surfaces cibles pour étudier les réactions chimiques qui s’y déroulent.  Ce 
régime présente la caractéristique d’être passablement difficile à modéliser car les méthodes qui 
fonctionnent bien pour les deux autres régimes font défaut, les hypothèses sur lesquelles elles 
se basent devenant invalides. 
Giordmaine et Wang [1960] ont proposé un modèle basé sur les travaux de Clausing qui 
s’applique aux longs tubes dans le régime dit « opaque » pour lequel λ > r et λ < l, où r et l sont 
le rayon et la longueur du tube.  L’idée de base est que la partie aval du tube peut être considérée 
en régime moléculaire car elle est proche de la chambre à très basse pression alors que sa partie 
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amont est en régime quasi-visqueux.  Le paramètre clé est alors la longueur effective du tube.  
Leur modèle, ainsi que certains autres, ont été évalués et critiqués par Olander et Kruger [1970] 
qui en ont proposé une variante basée sur des contraintes de conservation de la matière et de 
continuité du spectre à l’extrémité du tube et ont montré qu’il était légèrement supérieur à celui 
cité précédemment.  Plus tard, Gray et Sawin [1992] ont montré que, pour le régime opaque, les 
paramètres les plus importants pour la distribution des flux sont le diamètre moléculaire et le 
nombre de Knudsen local à l’embout aval du tube. 
Le modèle proposé par Flory et Cutler [1993] pour de longs tubes semble être le plus rigoureux 
traitement du régime opaque.  Il consiste à insérer dans l’équation de Clausing un terme lié au 
libre parcours moyen afin de tenir compte des collisions entre les molécules qui affectent leurs 
trajectoires en ligne droite entre deux collisions avec les parois.  La complexité du problème les 
force à utiliser des approximations plausibles et des intégrations numériques.  Leurs résultats se 
comparent très bien à des mesures de flux sur un faisceau de césium d’une horloge atomique. 
Au niveau expérimental, les mesures de flux effectuées sur des vapeurs métalliques par Jackson 
et al. [1985] et sur des gaz par Guevremont et al. [2000] donnent des résultats similaires.  Les 
profils commencent par s’élargir lorsqu’on quitte le régime moléculaire et à mesure qu’on 
pénètre plus profondément dans le régime opaque, puis, un saut s’effectue lorsque λ ≈ r, et 
finalement les profils se rétrécissent à mesure que le régime visqueux s’établit.  Ce saut 
correspond à un minimum de la conductance du tube, appelé minimum de Knudsen, qui a été 
observé à plusieurs reprises avec les longs tubes. 
 
2.7 Utilisation de faisceaux de capillaires 
 
L’idée d’utiliser un faisceau de capillaires pour former un jet directionnel à la sortie d’un creuset 
d’ÉJM en un jet homogène et fortement directionnel a été proposée par Shen [1978] et évaluée 
par Herman [1982].  Cette approche est prometteuse car le savoir-faire expérimental et les 
modèles développés pour la science des surfaces pourraient être appliqués au design optimal de 
tels injecteurs.  Cependant, plusieurs problèmes demeurent:  
• la démonstration de leur utilisation en incidence oblique reste à faire; 
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• le diamètre du faisceau devrait être de l’ordre de celui du substrat, ce qui constitue une 
contrainte de fabrication, mais surtout d’adaptation au creuset et à la chambre; 
• la faible conductance liée au faisceau impose une limite sévère au flux envoyé vers le 
substrat limitant ainsi le taux de dépôt ou forçant l’utilisation de fortes pressions 
d’entrée. 
Scheinowitz et al. [1993] ont utilisé la technique TPMC pour simuler le profil de flux induit par 
un faisceau de capillaires.  Ils concluent que ce dernier dépendra fortement des conditions 
d’opération (débit, pression), ce qui est inacceptable puisque cela impliquerait que l’uniformité 
du flux dépendrait du taux de dépôt.  Cette conclusion n’est pas étonnante puisque, d’après leurs 
calculs, l’écoulement dans les capillaires devrait se faire suivant le régime de transition pour 
lequel la distribution de flux n’est pas une fonction linéaire du débit.  Le problème est dû à la 
faible conductance des capillaires qui impose d’utiliser de fortes pressions d’entrée pour obtenir 
un débit raisonnable.  Scheinowitz et al., [1994] proposent comme solution de faire varier la 
densité de capillaires avec le rayon du faisceau.  Leurs calculs indiquent que l’uniformité et 
l’efficacité d’un tel injecteur sont théoriquement excellentes.  Le problème déjà évoqué de la 
dépendance du profil en fonction des conditions d’opération ne semble cependant pas résolu. 
 
2.8 Techniques expérimentales 
 
Les épitaxieurs préfèrent valider leurs résultats de simulation en cartographiant l’épaisseur de 
couches ayant été déposées dans un nombre limitée de conditions expérimentales [Curless, 
1985; Wasilewski et al., 1991a-b; SpringThorpe et al., 1991].  Ceci a l’avantage de permettre 
un test direct du modèle dans l’environnement pour lequel il a été conçu ainsi que l’utilisation 
de techniques très précises de cartographie de l’épaisseur ou de la composition.  Cependant, 
c’est un procédé qui est très mal adapté à la tâche d’optimiser le design d’injecteurs car la 
fonction d’un réacteur d’épitaxie est avant tout de faire croître des couches minces de haute 
qualité.  Toute modification interne du réacteur entraîne généralement une perte de 
reproductibilité, des risques de contamination, la nécessité de refaire des calibrations et donc 
plusieurs journées improductives.  Un cas improbable qui autorise l’utilisation du réacteur pour 
l’optimisation de l’injection est celui pour lequel on peut facilement modifier l’arrangement 
 15 
 
creuset-substrat sans avoir à ouvrir le bâti [Svensson et al., 1997].  Cela est cependant limité car 
la géométrie du creuset ne peut pas être modifiée sans affecter le vide dans le bâti. 
Une voie originale et peu coûteuse consiste à utiliser l’analogie de l’écoulement en milieu raréfié 
avec la propagation de la lumière comme l’ont fait Michalak et al. [1992].  Sinon, l’utilisation 
d’un système à vide dédié, conçu spécialement pour tester les performances d’injecteurs (ou de 
creusets), est très souhaitable.  Pour des applications en ÉJM, la mesure du flux reçu localement 
peut se faire simplement en disposant de nombreuses plaquettes de verre suivant un arc de cercle 
en les orientant toutes vers le creuset.  Les flux d’atomes de métal s’évaporant lors du test vont 
se déposer sur ces plaquettes.  On peut alors les récupérer et mesurer l’épaisseur de métal que 
chacune d’elle a reçue soit en effectuant des pesées différentielles ou bien grâce à des techniques 
plus précises d’éllipsométrie ou de profilométrie [Jackson et al., 1985; Malhotra et al., 2007].  
En utilisant des murs refroidis à l’eau, on peut s’assurer que tout le métal n’allant pas sur les 
plaquettes se fixera sur les murs, assurant ainsi un bruit de fond minimal [Stickney et al., 1967].  
L’inconvénient de cette méthode est qu’elle est complètement manuelle, les plaquettes devant 
être retirées et mesurées après chaque mesure.  Une autre méthode, proposée par Dobrowolski 
[1983], se prête mieux à des mesures automatisées.  Elle consiste à utiliser deux moniteurs de 
taux évaporation (microbalances à quartz), l’un fixe servant de référence et l’autre mobile qui 
permet une mesure locale du flux reçu le long d’un arc centré sur la source. 
Les chercheurs en chimie des surfaces utilisent habituellement deux types de sondes pour la 
mesure des flux moléculaires.  Le premier type est une jauge de pression miniature du type 
Bayard-Alpert complètement encapsulée sauf pour un petit orifice situé dans le prolongement 
du collecteur.  Les mouvements de la sonde peuvent être de deux types : translation dans le plan 
perpendiculaire au jet [Adamson et McGilp, 1986; Buckman et al., 1993] ou bien balayage d’un 
arc de cercle centré et pointant toujours vers l’injecteur [Holland et Priestland, 1966; Rugamas 
et al., 2000].  Le second type de sonde est un spectromètre de masse qui est fixe alors que 
l’injecteur est mobile [Guevremont et al., 2000]. 
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CHAPITRE 3 MODÉLISATION 
 
La modélisation d’un injecteur de gaz en régime raréfié est un problème de conditions aux 
limites typique de la mécanique des fluides sauf que, dans ce cas, on ne peut pas utiliser les 
équations classiques qui sont valables pour les milieux continus puisque les interactions entre 
molécules sont très rares.  On définit donc un volume de contrôle (l'injecteur ou partie finale de 
l'injection des gaz) et on lui impose des conditions aux ports d'entrée et de sortie ainsi que sur 
les parois internes et dans le volume.  Le but est de déterminer la distribution spatiale des flux 
de molécules sortant de l’embout d’injection en fonction de la géométrie de celui-ci moyennant 
quelques hypothèses qui simplifient grandement les calculs. 
 
3.1 Présentation du modèle 
 
Pour calculer la distribution des flux envoyés vers une cible par la voie analytique, il faut trouver 
une forme de la fonction de distribution des vitesses moléculaires qui satisfasse l'équation de 
Boltzmann sans le terme collisionnel ainsi que les conditions aux limites imposées.  Cependant, 
c’est une voie très ardue, qui se généralise rarement (cas par cas) et qui se prête mal à l’étude 
de géométries complexes.  Par contre, puisqu’on ne s’intéresse pas à priori aux modules des 
vitesses, mais seulement à leurs directions, le problème se résume à des calculs purement 
géométriques. C’est un problème d’écoulement interne à réflexions multiples puisque les 
molécules effectuent des parcours en ligne droite et rebondissent un certain nombre de fois sur 
les parois de l’injecteur avant d’en ressortir.  DeMarcus [1956] a été l’un des premiers à 
déterminer l’équation générique pour ce type de problème alors que Clausing l’avait précédé 
avec une équation spécifique aux tubes.  Le raisonnement de DeMarcus, repris par Bird [1994, 
p. 175], aboutit à une équation intégro-différentielle de Fredholm dans laquelle la fonction clé 
du problème, la densité de flux pariétal, est à la fois dans l’intégrale et à l’extérieur de celle-ci.  
Pour la résoudre, on peut utiliser une technique itérative qui consiste à démarrer avec une 
fonction d’essai qu’on intègre numériquement, ce qui permet d’en obtenir une nouvelle qu’on 
réintroduit dans l’intégrale et ce, jusqu’à la convergence [Lobo, P.J. et al., 2004]. 
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Wu [1966] a montré qu’on pouvait résoudre ladite équation de Fredholm numériquement en la 
transformant en une chaine de Markov.  Il s’agit d’abord de discrétiser les surfaces impliquées, 
puis de procéder à un calcul itératif des flux échangés entre tous les éléments de surface jusqu’à 
la convergence.  Cette technique permet d’obtenir la densité de flux sur les parois sous une 
forme discrète. 
Les hypothèses qui étayent le modèle et la méthode de calcul sont similaires à celles qu’on 
trouve habituellement dans les articles sur le sujet, que la source modélisée soit un creuset ou 
un conduit d’injection.  En voici la liste :  
a) l'émission à l'entrée de l'injecteur est diffuse, uniforme sur sa surface et à taux constant; 
b) toute molécule atteignant une paroi est réémise instantanément de façon diffuse;  
c) les molécules circulent en ligne droite sans interaction entre elles dans l'injecteur et la 
chambre (régime moléculaire); 
d) une quantité négligeable de molécules retournent dans l'injecteur depuis la chambre; 
e) le processus est isotherme (même température pour les parois et les molécules); 
f) le régime est stationnaire (invariant dans le temps); 
g) la vitesse d’écoulement est faible par rapport à la vitesse moyenne thermique. 
L’hypothèse (a) suppose que l’amont de l’injecteur est un réservoir à l’équilibre.  L’hypothèse 
(b) interdit la sorption ou la diffusion de surface.  L’hypothèse (d) est discutable, mais simplifie 
les calculs.  L’hypothèse (e) ne semble pas indispensable à l’auteur, mais est requise, d’après 
Bird [1994, p. 97], pour justifier la réflexion diffuse à l’équilibre.  Dans le cas où le gaz incident 
serait à une température différente de celle des parois, il serait nécessaire d’établir la valeur du 
coefficient d’accommodation thermique qui indique le taux moyen de transfert d’énergie 
thermique lors de chaque collision. 
 
3.2 Méthode de calcul 
 
En tout temps, il existe une circulation de molécules à l’intérieur de l’injecteur dont on peut 
dresser la liste comme suit :  
• flux entrant dans l’injecteur, imposé par la source primaire située en amont; 
• flux retournant vers la source; 
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• flux sortant vers la chambre; 
• flux revenant dans l’injecteur depuis la chambre (supposé négligeable); 
• flux circulant à l’intérieur de l’injecteur. 
 
Tous ces flux peuvent être calculés à partir des hypothèses précédentes et de la loi d’émission 
pariétale ayant été choisie (diffuse, spéculaire ou autre).  Le principal écueil est d’établir le 
dernier terme car il est basé sur une série de réflexions multiples.  Pour ce faire, on utilise un 
procédé itératif basé sur le raisonnement suivant.  Les molécules n’ayant aucune interaction 
entre elles, leurs trajectoires sont indépendantes les unes des autres.  On peut donc séparer les 
molécules se trouvant à l'intérieur de l’injecteur en fonction de leur historique de collisions.  
Ainsi, on définit des cohortes de molécules catégorisées suivant le nombre de collisions que 
celles-ci subissent contre les parois de l’injecteur avant d’en sortir. 
 
La cohorte « 0 » est constituée des molécules émises par la surface d’entrée (source primaire). 
Une part d’entre elles rejoint directement la sortie et le reste aboutit sur les parois constituant 
ainsi la cohorte « 1 » formée des molécules qui auront subi au moins une collision avant de 
sortir de l’injecteur.  De celle-ci, on peut tirer une fraction qui constitue la cohorte « 2 », celles 
ayant subi au moins deux chocs avant de sortir.  Le processus se poursuit ainsi par récurrence.  
Il est schématisé à la figure 3.1.  On obtient ainsi une suite de cohortes où chacune peut être 
déterminée à partir de celle qui la précède (hormis la première).  Celles-ci sont de plus en plus 
faibles en effectif car, à chaque étape, on retire les molécules qui sortent de l’injecteur par les 
surfaces d’entrée ou de sortie.  En sommant cette série à l'infini ou, plus pratiquement, jusqu'à 
une cohorte dont les effectifs sont négligeables devant ceux de l’ensemble des cohortes 
précédentes (ratio d’au moins 10-6), on obtient le total des molécules présentes dans l'injecteur.  
Uniquement le premier membre est constitué de passages directs de la surface d'entrée vers celle 
de sortie.  Toutes les cohortes suivantes passent à tout moment par les parois de l'injecteur.  On 
peut considérer qu’elles en originent puisque le volume interne de l’injecteur n’affecte pas la 
direction des molécules.  Elles constituent donc le flux émis par les parois. 
C’est grâce à l'hypothèse de milieu raréfié qu’on peut légitimement utiliser l’artifice de calcul 
consistant à séparer l’ensemble des molécules dans l’injecteur en cohortes indépendantes les 
unes des autres.  Cela explique la simplicité de la méthode de calcul. 
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Figure 3.1 Schématisation de parcours moléculaires à l’intérieur d’un injecteur 
 
La discrétisation des surfaces réelles (parois) et virtuelles (orifices d'entrée et de sortie) permet 
de calculer les flux échangés entre toute paire d’éléments de surface, pour finalement obtenir la 
distribution angulaire des flux émis ou reçus par chaque élément individuel.  Ce calcul peut être 
fait via une méthode matricielle à condition d’avoir établi la distribution angulaire des flux au 
niveau des éléments d'entrée (source) et de sortie (puits) ainsi que la loi de réémission des parois. 
La distribution spatiale et angulaire des flux émis à l'entrée de l'injecteur dépend des conditions 
en amont de celui-ci.  Celle des flux réentrant dans l’injecteur à partir de la sortie dépend des 
conditions en aval.  Afin de pouvoir faire les calculs, on doit imposer des conditions aux limites 
sur ces deux surfaces qui constituent les frontières virtuelles du volume de contrôle.  C’est la 
raison pour laquelle on a fait les hypothèses simplificatrices (a) et (d) dans la section précédente. 
 
3.3 Loi et équation de Knudsen 
 
La loi d’émission pariétale en cosinus de l’angle polaire, qualifiée d’émission diffuse, proposée 
et établie expérimentalement par Knudsen, est utilisée dans la plupart des publications récentes 
sur le sujet.  Néanmoins, sa justification théorique a fait couler beaucoup d’encre. Plusieurs 
auteurs ont tenté d’établir les hypothèses minimales nécessaires à sa validité ou d'en donner une 
justification théorique en termes des processus d’interaction gaz-surface.  Du point de vue 
thermodynamique, étant une conséquence du second principe, elle serait valable pour toutes les 
situations d’équilibre, mais aussi pour des situations de quasi-équilibre.  Les articles suivants 
[Comsa et David, 1985; Horodenski, 1987; Miller, 2007] donnent une bonne idée du débat 
historique ayant eu cours à ce sujet.  Les injecteurs utilisés durant ce projet ayant été polis 
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mécaniquement jusqu’à un fini miroir, on peut s’attendre à une rugosité interne de l’ordre de 
quelques centaines de nanomètres, ce qui représente environ 1000 fois le diamètre moléculaire.  
La justification de la loi d’émission diffuse par de multiples rebonds des molécules sur une paroi 
rugueuse à l'échelle atomique [Feres et Yablonsky, 2004; Celestini et Mortessagne, 2008] 
semble la plus appropriée à l'auteur. 
Un avantage calculatoire de l’émission diffuse est sa propriété d’être sans mémoire puisque les 
directions des molécules émises n’ont pas de lien direct avec celles des molécules incidentes 
même si les deux distributions doivent se compenser exactement à l’équilibre thermodynamique 
à cause du principe de micro-réversibilité.  Le procédé de calcul utilisé est bien adapté à ce type 
de processus de Markov alors qu’il serait plus difficile à appliquer dans le cas de la réflexion 
spéculaire pour laquelle le passé conditionne le futur. 
Les hypothèses décrites précédemment permettent d’utiliser une équation simple donnant le flux 
échangé dF12 entre deux éléments de surface en vis-à-vis (source dS1 et cible dS2) n’ayant pas 
d’obstacle entre eux.  Elle est donnée par :  
 dF12 = (J1dS1) (cosθ1/π) dΩ12, (3.1) 
où dΩ12 est l'angle solide sous lequel le centre de dS1 voit dS2, qui s’écrit :  
 dΩ12 = dS2 cosθ2 / D2. (3.2) 
J1 est la densité de flux émise par dS1 dans tout le demi-espace alors que θ1 et θ2 sont les angles 
que font les normales respectivement à dS1 et dS2 avec le segment de longueur D qui les relie.  
La figure 3.2 indique les paramètres géométriques impliqués et met en relief la distribution des 
flux émis en fonction de l’angle polaire (cercle représentant une sphère vue en coupe). 
 
Figure 3.2 Paramètres géométriques de la loi d’échange de flux sous émission diffuse 
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3.4 Étapes de calcul 
 
Le calcul de la distribution des flux sur une cible se fait en trois étapes qui vont comme suit :  
1- Discrétisation de toutes les surfaces impliquées (parois réelles et virtuelles); 
2- Calcul itératif des flux reçus/émis par les éléments de surface de l'injecteur; 
3- Calcul des flux reçus par les éléments de surface de la cible. 
L'hypothèse (d) permet de séparer les étapes de calcul 2 et 3 puisque les molécules se trouvant 
dans la chambre ne participent pas au flux dans l'injecteur.  Si on veut modéliser un échange 
bidirectionnel entre la chambre et l'injecteur, il faut agrandir le volume de contrôle en y incluant 
la chambre, ce qui complique beaucoup les calculs. 
La première étape consiste à découper chaque surface en un grand nombre de petits éléments.  
À chacun d’eux est associé un point central, une aire, un vecteur normal et un flux, nul au départ 
sauf pour les surfaces d’émission primaire, soit ici le disque d’entrée.  Afin de respecter la 
symétrie des surfaces impliquées (disque, tube, cône, hémisphère), elles ont été découpées en 
anneaux ou en bandes symétriques par rapport à leur axe, eux-mêmes séparés en petits éléments. 
La seconde étape a été décrite en détail auparavant.  Elle permet d'obtenir les flux reçus et émis 
par chaque élément de surface de l'injecteur.  Dans le cas d'un injecteur axisymétrique, ce calcul 
peut être simplifié puisque tous les éléments d'un anneau circulaire donné reçoivent le même 
flux, et ceci à chaque étape de la série.  Comme Clausing l’avait indiqué, c’est la distribution de 
la densité des flux reçus et réémis par les parois qui est le paramètre clé, mais aussi le plus 
compliqué à évaluer. 
La troisième étape calcule et somme les flux émis par tous les éléments de l'injecteur vers chacun 
de ceux de la cible.  Ceci nécessite de faire des tests d'ombrage au cas où un obstacle se trouverait 
entre les éléments source et cible.  Dans le cas où l'injecteur est un tronc de cône ou de cylindre, 
on évalue analytiquement si la ligne droite joignant la source et la cible coupe le cône ou le 
cylindre mathématique (infini), puis on vérifie si cette intersection se trouve bien sur l’injecteur 
réel.  Si c'est le cas, le flux entre les deux éléments est annulé.  Cette méthode est assez limitative.  
Si on veut explorer des géométries plus complexes, il est nécessaire de développer des tests 
d'ombrage généraux, mais aussi probablement plus exigeants en temps de calcul. 
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Le logiciel MATLABTM est particulièrement bien adapté pour ce genre de calculs itératifs 
impliquant des manipulations répétées de grandes matrices.  Cela permet d'obtenir des résultats 
précis en des temps courts (typiquement moins que 30 s), cette durée dépendant de la précision 
requise.  Cette rapidité de calcul s’explique par le fait que les opérations d’échange virtuel de 
flux se font simultanément entre tous les éléments de surface à chaque étape et correspondent à 
des quantités énormes de molécules échangées à chaque fois.  Cela procure un avantage certain 
sur la méthode de Monte-Carlo où les molécules sont envoyées une par une. 
 
3.5 Tests de validité préliminaires 
 
On peut faire un premier test des résultats obtenus avant même d’avoir effectué des mesures en 
comparant ceux-ci avec des données fiables de la littérature.  Généralement, les distributions de 
flux sont présentées sous forme graphique, ce qui complique les comparaisons.  Par contre, on 
peut tirer de la distribution des flux un paramètre global, soit la probabilité qu'une molécule 
émise de façon diffuse à l'entrée d'un conduit en sorte par l'autre extrémité quand l’écoulement 
est en régime raréfié et l’émission pariétale diffuse.  Ce coefficient de transmission diffuse ou 
facteur de Clausing (FC) ne dépend que de la géométrie du conduit et joue un rôle clé dans les 
calculs de conductance en régime de Knudsen.  Il a donc fait l'objet de calculs à plusieurs 
reprises, en particulier pour les cylindres.  Cole [1977] a utilisé la méthode des variations pour 
établir avec précision le FC de tubes ayant des ratios l/r variables.  Ses résultats, reconnus par 
les experts en technologie du vide, ont été utilisés comme référence. 
Les FC de divers injecteurs ont été calculés à partir des distributions de flux obtenues en utilisant 
deux méthodes différentes.  La méthode 1 comptabilise les flux atteignant la sortie de l'injecteur 
tels que calculés lors de l'étape 2, alors que la méthode 2 somme les flux reçus par une cible 
hémisphérique centrée sur le milieu de cette même sortie.  La comparaison entre les résultats 
obtenus via les deux méthodes permet de valider les tests d'ombrage de l'étape 3 pour le cas 
particulier de cylindres. 
Le tableau 3.1 montre une bonne adéquation entre les résultats obtenus par les deux méthodes 
et ceux de Cole.  Celle-ci se dégrade à mesure que le tube s’allonge, entre autre parce que, ayant 
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gardé le nombre d’éléments de surface constant, l’aire de chacun d’eux augmente avec l/r, 
rendant la discrétisation plus grossière. 
Il existe une façon de rendre les calculs plus précis et plus rapides.  En effet, des chercheurs du 
domaine des transferts thermiques radiatifs ont effectué des calculs analytiques d'échanges de 
flux entre deux surfaces de dimension finie.  Ces intégrales résolues, appelées View Factors 
(VF) ou facteurs géométriques d’échange, sont compilées dans un catalogue [Howell et 
Mengüç, 2011].  Le flux échangé entre la surface source S1 et la surface cible S2 est alors donné 
par J1S1VF12 avec les hypothèses habituelles et pour une densité de flux J1 uniforme sur toute 
la surface d’émission.  L’expression analytique de VF12 est donnée par :  
 ∫∫=
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. (3.3) 
Tableau 3.1 Comparaison des FC calculés pour des tubes avec les données de Cole 
 
Comme le montre le tableau 3.1, l’utilisation des VF donne des résultats en accord très précis 
avec ceux de Cole.  De plus, les calculs sont bien plus rapides qu’avec des éléments discrets.  
Par ailleurs, en utilisant les VF, la distribution de densité de flux suivant l’axe d’un tube apparait 
systématiquement comme parfaitement linéaire (cf. figure 3.3), ce qui n’est pas le cas lorsqu’on 
utilise des éléments de surface discrets (les courbes présentent souvent une déviation à la 
linéarité aux abords de la section d’entrée).  Cette caractéristique est en accord avec la plupart 
des travaux publiés [Levi et al. 1995] et montre bien la supériorité de cette technique de calcul.  
Cependant, les formules établissant les VF sont en nombre limité et s’appliquent presque 
exclusivement à des surfaces de haute symétrie émettant uniformément. 
 24 
 
 
Figure 3.3 Profils de densité de flux sur les parois d’un tube et d’un cône calculés via les VF 
 
Grâce aux hypothèses simplificatrices de la section 3.1, le modèle est purement géométrique.  
Comme il ne vise à déterminer que les directions des vitesses moléculaires et non leurs modules, 
il ne fait appel à aucun des paramètres habituels de la physique des fluides.  Il n’implique que 
des angles, des distances, des aires et des flux nominaux et est invariant par changement 
d’échelle.  Il présente les avantages d’être simple à implémenter, non sujet aux instabilités 
numériques (convergence assurée) et applicable à toute sorte de géométries.  La précision des 
résultats, liée à la densité d’éléments discrétisés, peut être améliorée au détriment du temps de 
calcul et de l’espace mémoire utilisé.  Étant linéaire, on peut utiliser le principe de superposition 
pour obtenir le flux combiné d’un ensemble de sources séparées. Enfin, il est conçu pour 
modéliser un régime stationnaire car il ne tient pas compte de la durée des évènements (temps 
de résidence sur les parois ou temps de parcours des molécules). 
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CHAPITRE 4 MONTAGE ET MESURES 
 
Afin de tester expérimentalement la validité et les limites du modèle établi précédemment, on a 
besoin d’un montage de mesure de la distribution spatiale des flux émis par différents injecteurs.  
Celui-ci doit fournir des données précises, reproductibles et nécessitant le moins possible de 
corrections expérimentales.  Dans le cas présent, on a hérité d’une chambre à vide ayant été 
recyclée par un chercheur de Nortel pour y mener des projets étudiants sur le même sujet.  On 
verra que la géométrie de la chambre ainsi que certains choix de design ont compliqué la prise 
des mesures.  Il a donc fallu trouver des solutions innovantes pour contrebalancer certains effets 
néfastes. 
 
4.1 Description du montage 
 
Le montage est constitué d’une chambre à vide en acier inox d’environ 91 l connectée à une 
pompe turbo-moléculaire ayant une vitesse de pompage nominale de 880 l/s, elle-même évacuée 
par une pompe mécanique.  Deux bras de manipulation permettent de bouger des objets à 
l’intérieur de la chambre sans affecter le niveau de vide.  Le bras vertical permet la translation 
et la rotation d’un tube ayant été inséré par le haut (conduit d’injection) alors que le bras 
horizontal permet la translation d’un objet situé en dessous de l’injecteur.  Les deux bras sont 
actionnés par des moteurs pas à pas eux-mêmes contrôlés par un logiciel LabViewTM. 
Le vide de base est d’environ 1 x 10-5 Pa. Le système maintient une pression d’environ 9 x 10-3 
Pa pour un débit maximal de 2,4 µmol/s.  Cela permet de garder la chambre en régime raréfié 
sur toute la gamme de débit utilisée puisque la dimension linéaire maximale de la chambre est 
de 0,6 m et le libre parcours moyen minimal est de 0,76 m. 
Le senseur de flux choisi est une jauge à ionisation du type Bayard-Alpert.  Ce type de jauge 
mesure la densité moléculaire entre ses électrodes, qui est convertie en unités de pression 
hydrostatique pour un gaz donné.  Sa plage de mesure linéaire (0.15 à 5 x 10-8 Pa) et sa sensibilité 
sont bien adaptées aux besoins de ce projet.  En bloquant l’accès direct à la jauge via un écran 
percé d’un petit trou faisant face à l’injecteur, on peut s’en servir pour mesurer les variations du 
flux gazeux traversant l’orifice (mesures relatives non calibrées).  En effet, tout flux additionnel 
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se rendant jusqu’à la jauge fait augmenter la pression mesurée par celle-ci.  Une explication plus 
élaborée de ce procédé de mesure est donnée ultérieurement.  Une jauge similaire à la première, 
mais située dans un conduit sur le côté de la chambre, permet d’en estimer la pression. 
La figure 4.1 montre un schéma de principe du montage dans sa version initiale avec la jauge 
de pression partiellement recouverte. On y montre aussi les trajets moléculaires qui constituent 
le signal et le bruit de fond  (tels qu’ils sont définis à la prochaine section).  Les appareils situés 
en amont de l’injection ainsi que la jauge latérale fixe ont été omis par souci de simplicité et 
sont présentés dans une prochaine figure. 
 
Figure 4.1 Version initiale du montage, signal et bruit de fond 
 
Un système de transport et de conditionnement du gaz, situé en amont de la chambre, permet de 
contrôler la pression, le débit et l’emplacement d’injection.  Il est constitué, dans cet ordre, de 
régulateurs de pression, d’un débitmètre massique, d’une cellule de pression et d’un système de 
vannes du type Run-Vent.  La cellule de pression permet de réguler précisément le débit à l’aide 
d’un système à rétroaction basé sur une vanne de précision asservie, une jauge de pression et un 
orifice calibré.  Le système de vannes Run-Vent, situé un peu en amont de l’entrée du gaz dans 
la chambre, permet de diriger celui-ci soit vers l’injecteur (Run), soit vers un conduit d’accès 
situé sur le côté de la chambre (Vent).  On a choisi l’azote comme gaz de test car il est inerte, 
sans danger, facile à se procurer et constitue le gaz de calibrage habituel des jauges de pression. 
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4.2 Problème du bruit de fond et solutions 
 
Dès les premiers tests expérimentaux, un défi relié à la faiblesse du signal s’est imposé.  En 
régime raréfié, l’efficacité de pompage est reliée au ratio de l’aire d’entrée de la pompe sur l’aire 
interne de la chambre car les molécules qui ne se sont pas injectées en direction de la pompe ne 
l’atteignent que par hasard après plusieurs chocs sur des parois de la chambre.  Il en résulte donc 
deux contributions différentes au flux mesuré : les molécules émises par l’injecteur qui arrivent 
directement sur le senseur de flux (signal) et celles qui l’atteignent après une série de collisions 
pariétales (bruit de fond), tel qu’illustré schématiquement à la figure 4.1.  Le rapport de surface 
entre l’entrée de pompe et l’intérieur de la chambre étant d’environ 2 % pour ce montage, un 
grand nombre de molécules font de multiples rebonds avant d’être captées par la pompe.  Ceci 
produit un fort bruit de fond masquant le signal, celui-ci étant d’autant plus faible que la distance 
injecteur-senseur est grande (source quasi ponctuelle). 
Plusieurs méthodes ont été envisagées pour augmenter le rapport signal sur bruit de fond (S/B). 
La technique de détection synchrone, consistant à moduler le flux à l’entrée de l’injecteur pour 
permettre une séparation temporelle du signal direct qui arrive plus tôt au senseur que le bruit 
de fond indirect, était prometteuse.  Compte-tenu des dimensions de la chambre et de la vitesse 
moyenne des molécules, le dispositif de modulation devrait avoir un temps de réponse d’au plus 
1 ms pour bien discriminer les deux contributions.  Même si certaines vannes piézoélectriques 
affichent des temps de réponse plus courts, cette voie n’a pas été suivie car le temps de réponse 
du senseur de flux n’était pas compatible avec une telle fréquence de modulation. 
L’ajout d’une coque à double paroi refroidie à l’azote liquide à l’intérieur de la chambre, faisant 
office de pompe cryogénique, aurait permis d’augmenter notablement l’efficacité de pompage 
et ainsi de rendre le bruit de fond négligeable.  Cette solution a été rejetée car complexe et 
coûteuse (design sur mesure) et aussi parce qu’elle aurait réduit notablement la plage spatiale 
de mesure. 
On a plutôt décidé d’utiliser les trois mesures suivantes pour augmenter la contribution relative 
du signal vis-à-vis du bruit de fond : 
1- l’encapsulation totale de la jauge limitant l’entrée des molécules à un simple orifice; 
2- le mouvement pendulaire de la jauge encapsulée en maintenant l’orifice en ligne directe 
avec le centre de l’injecteur; 
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3- l’ajout d’un tube sélecteur de direction au-dessus de l’orifice d’accès à la jauge. 
La première mesure élimine les trajets de molécules arrivant par les côtés ou le dessous de la 
jauge limitant ainsi le bruit de fond et rendant les mesures plus stables.  La seconde élimine la 
pénalité en cos3(θ) imposée au signal par le mouvement linéaire du bras, celle-ci étant due aux 
ratios des angles de vue et des distances jauge-injecteur entre des balayages linéaire et circulaire.  
Comme indiqué dans l’article de Holland et Priestland [1966], ces changements ont amené une 
nette amélioration du rapport S/B.  La dernière mesure, plus originale, discrimine efficacement 
le signal, mais est plus délicate à mettre en œuvre car très sensible à l’orientation relative du 
tube vis-à-vis  de l’injecteur.  En effet, un excellent alignement de l’entrée du tube avec le centre 
de l’injecteur doit être maintenu sur toute la plage de mesure.  C’est pourquoi il n’a pas été 
utilisée systématiquement.  Une étude théorique de ses performances est effectuée dans la suite 
de ce texte.  La figure 4.2 montre l’implémentation de ces trois mesures d’amélioration du ratio 
S/B ainsi que les instruments de conditionnement du gaz et la tuyauterie (hormis les détendeurs 
et manomètres situés proche de la bouteille d’azote sous pression).  
 
 
Figure 4.2 Vue en coupe et schéma de la version finale du montage expérimental 
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4.3 Déroulement des mesures 
 
Avant la caractérisation de chaque injecteur, on procède à une série de mesures dans le but de 
vérifier la corrélation des lectures des jauges de pression avec celles du débitmètre massique.  
Lors de ces mesures, faites en mode Run, la jauge mobile est placée à la verticale de l’injecteur.  
Les deux courbes montrent systématiquement une relation linéaire jusqu’à des pressions de 
l’ordre de 0,015 Pa comme le montre la figure 4.3.  En supposant les fuites dans les conduits 
d’injection négligeables, le flux total injecté dans la chambre est égal au débit mesuré.  La 
linéarité de la courbe associée à la jauge fixe, placée à l’abri des flux directs, indique que la 
vitesse de pompage demeure constante sur cette plage de mesure et qu’on peut s’en servir pour 
mesurer le débit injecté via la pression lue, ceci pour un injecteur donné et tant que Kn > 1.  
L’autre courbe montre que la pression mesurée par le senseur est proportionnelle au flux passant 
par l’orifice en supposant que le ratio de celui-ci sur le flux total injecté reste constant, hypothèse 
valide en régime raréfié.  Si ce ratio, qui dépend de la géométrie de l’injecteur et de la position 
de l’orifice, était connu, on pourrait calibrer le senseur de flux et faire des mesures absolues. 
 
Figure 4.3 Calibration des jauges de pression à partir des mesures du débitmètre massique 
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La caractérisation de l’émission d’un injecteur débute par un balayage centré sur l’entrée de 
l’injecteur, sur une plage de ± 50°, en mode Run.  La pression des deux jauges est enregistrée 
pour 64 points consécutifs et ce, pour chaque direction du balancier.  En chaque point, on alloue 
un temps de stabilisation de 5 s avant de prendre 300 mesures à 5 ms d’intervalle et de conserver 
la moyenne comme résultat final.  Ce temps de stabilisation des échanges gazeux entre le senseur 
et la chambre a été établi à partir de mesures des variations de la pression lors du passage d’un 
point à un autre.  On passe alors en mode Vent (injection latérale) et on ajuste l’ouverture de la 
vanne micrométrique de façon à lire une pression au niveau de la jauge fixe en mode Vent 
comparable à la pression moyenne observée sur cette même jauge lors des mesures (mode Run).  
On effectue alors un court balayage angulaire et on prend la moyenne des lectures du senseur 
de flux comme mesure du bruit de fond à l’intérieur de ce dernier.  Ainsi, en supposant que le 
bruit de fond reste du même niveau que l’injection se fasse par le haut ou latéralement, on obtient 
une estimation de sa valeur moyenne.  Ce bruit de fond moyen au niveau du senseur est utilisé 
comme niveau de référence pour l’ajustement des courbes simulées, à défaut de pouvoir le 
mesurer aux angles extrêmes du balancier (± 90°), impossibles à atteindre dans le cas présent. 
Cette procédure est répétée pour une série de débits fixes variant entre 0,02 et 0,9 µmol/s, chacun 
étant environ le double du précédent.  On obtient alors l’évolution des profils de flux en fonction 
du débit injecté, ce que le modèle, qui utilise un débit fixé arbitrairement, ne prévoit pas. 
 
4.4 Analyse de l’effet du tube filtreur 
 
On commence par une analyse de la technique de mesure des densités de flux moléculaires via 
une jauge de pression encapsulée.  Pour ce faire, on identifie et quantifie les flux allant de la 
chambre et de l’injecteur vers la boite contenant le senseur et dans l’autre sens (voir figure 4.4).  
Lorsque le régime d’échange de molécules entre la boite et la chambre est établi, le flux net à 
travers le trou à parois minces est nul.  L’équation qui suit exprime l’équilibre des échanges de 
flux entre la boite (b), l’injecteur (i) et la chambre (c) : 
  = ,  +  (4.1) 
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Figure 4.4 Flux à travers le tube filtreur et paramètres géométriques pertinents pour les calculs 
La partie droite de la figure indique les paramètres géométriques importants pour l’analyse 
théorique de l’effet du tube filtreur qui va suivre (schéma pas à l’échelle). 
 
L’efficacité de la mesure relative des flux directs est basée sur le fait que l’angle solide sous 
lequel l’entrée du tube voit l’injecteur est petit par rapport à celui sous lequel il voit la chambre.  
La chambre et la boite peuvent être considérées comme des réservoirs maxwelliens à cause des 
multiples collisions que subissent les molécules à l’intérieur avant d’en sortir.  La condition 
nécessaire pour cela est que l’aire de l’orifice soit très petite devant la surface interne de la boite 
[Adamson et McGilp, 1986], ce qui est réalisé.  La même condition s’applique à la chambre en 
termes de surface de pompage par rapport à la surface interne.  Ces deux enceintes, vues comme 
des réservoirs maxwelliens, émettent des flux à travers une surface comme le ferait une source 
uniforme et diffuse.  Le flux Fb émis par la boite vers le trou est alors donné par la formule bien 
connue [Bird, 1994, p. 82] Anbv̅b/4, où A est l’aire du trou, nb la densité moléculaire et v̅b la 
vitesse moléculaire moyenne dans la boite, soit (8kTb/πm)½ à l’équilibre (k étant la constante de 
Boltzmann et m la masse moléculaire). La loi des gaz parfait (pb = nbkTb) permet d’obtenir Fb 
en fonction de la pression Pb et de la température Tb dans la boite, soit Apb / (2πmkTb)½.  Lorsque 
l’orifice est remplacé par un tube, les flux échangés sont réduits par la rétrodiffusion, ce qui est 
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pris en compte via le FC (K) du tube (boite et chambre) et un coefficient de transmission 
spécifique au faisceau directionnel émis par l’injecteur (Ki).  On a ainsi :  
  = /2!"#$ = , ,    (4.2) 
Cela revient à écrire, en utilisant les densités de flux Ji et Jc :  
   2!"#$%, /&,   &' (4.3) 
On voit donc que, si la température de la boite reste constante durant les mesures et si Ki et Jc 
varient peu en fonction de l’angle du balancier, la pression dans la boite est bien proportionnelle 
à la densité du flux reçu par l’entrée du tube en provenance de l’injecteur.  Pour un orifice idéal, 
la relation se simplifie puisque Ki et K sont égaux à un.  On peut s’attendre à ce que le coefficient 
de transmission pour un jet de faible divergence (Ki) soit plus grand que celui qui correspond à 
une émission diffuse (K).  Ceci implique que le ratio Ki/K est un facteur favorisant le signal (Ji) 
au détriment du bruit de fond (Jc), augmentant ainsi le ratio S/B.  Autrement dit, le tube favorise 
la transmission d’un faisceau directionnel orienté vers lui aux dépens d’une émission diffuse à 
large plage angulaire.  La figure 4.5 présente les profils schématisés de ces deux émissions.  Le 
signal est celui provenant d’une source ponctuelle et diffuse à incidence normale alors que le 
bruit de fond est présumé isotrope.  On y montre aussi la limite angulaire βm(θ) du signal. 
 
Figure 4.5 Profils incidents estimés théoriquement pour le signal et le bruit de fond 
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Il est possible de quantifier la capacité d’un tube filtreur à discriminer les flux suivant leur angle 
polaire d’incidence.  Par souci de simplicité, on considèrera l’entrée du tube comme ponctuelle, 
ainsi on ne tiendra pas compte de l’angle azimutal.  Il s’agit de calculer la probabilité qu’une 
molécule passe à travers le tube filtreur en fonction de son angle polaire d’entrée et du rapport 
l/r du tube.  Pour ce faire, on procède en trois étapes : 
1- calcul de la probabilité qu’une molécule passe à travers le tube en fonction de la cote zo 
correspondant à la première collision avec les parois internes du tube (voir figure 4.6); 
2- calcul de zo en fonction de l’angle polaire d’incidence β et du point d’entrée dans le tube; 
3- sommation sur les points d’entrée du produit des deux nombres précédents à angle β donné. 
 
 
Figure 4.6 Probabilité de traverser un tube en fonction de la cote d’entrée de la molécule 
 
Pour effectuer la première étape, la méthode TPMC constitue un bon choix.  Sa mise en œuvre 
est clairement expliquée à la section 7.7 du livre de Bird [1994], ce qui facilite la conception de 
programmes de calcul. Elle donne des résultats précis en des temps courts (moins d’une minute) 
pour les tubes longs, mais est moins efficace pour les tubes courts. On peut aussi profiter d’une 
propriété spécifique aux tubes révélée par Clausing, à savoir que la probabilité pour une 
molécule se trouvant à la cote z de sortir d’un tube de longueur l varie comme la densité de flux 
normalisée sur la paroi en (l-z).  Le modèle établi précédemment a donc été utilisé pour calculer 
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précisément cette fonction et pouvoir ainsi comparer avec les résultats de TPMC.  Dans les deux 
cas, on obtient des droites (cf. figure 4.6) dont la pente augmente avec le ratio l/r du tube et qui 
se croisent toutes au point (0,5; 0,5) dû à la symétrie du tube par rapport à sa section médiane. 
Ces fonctions montrent aussi deux discontinuités, de même hauteur pour un l/r donné, aux cotes 
relatives 0 et l. Elles correspondent au passage des molécules de façon abrupte d’une source 
idéale à un milieu réel confiné (le tube), puis à un puits parfait.  La seconde méthode employée 
donne des résultats plus précis et en des temps plus courts que la méthode TPMC. 
Les deux autres étapes consistent en un calcul géométrique de la cote d’arrivée en fonction du 
point et de l’angle d’entrée et en une sommation des probabilités sur tous les trajets ayant le 
même β.  Il est conseillé de profiter de la symétrie axiale lors de la sommation afin de simplifier  
les calculs [Carette et al., 1983].  Les courbes obtenues, représentées sur la figure 4.7, relient la 
probabilité de transmission de tubes à l’angle d’incidence β pour différents ratios l/r dans le cas 
d’une émission uniforme et diffuse (uniformité et isotropie de la densité en trois dimensions). 
Elles montrent que, à mesure que le tube s’allonge, sa capacité de filtrage angulaire croit, surtout 
pour les angles moyens.  Aucune d’elles ne s’approche du filtrage idéal en ce qu’elles ont toutes 
un effet non nul aux très faibles angles.  Néanmoins, si on fait le compromis de perdre une faible 
fraction du signal, on peut obtenir une forte réduction du bruit de fond. 
 
Figure 4.7 Probabilité de transmission en fonction de l’angle polaire d’incidence pour un tube 
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On note une rupture de pente sur certaines d’entre elles qui correspond à l’angle pour lequel il 
n’est plus possible de passer à travers le tube sans faire de collision (angle βo indiqué sur la 
figure).  La courbe pour l/r = 0 (non calculée) indique qu’un orifice idéal n’a aucun effet filtrant.  
On peut vérifier que la convolution d’une de ces courbes de probabilité de transmission Tr(β) 
avec un spectre d’émission diffuse en sin(2β) donne le FC du tube impliqué comme le montre 
l’équation qui suit.  On valide ainsi les calculs ayant mené à l’obtention de ces courbes. 
  $(β sin2β dβ = K.//  (4.4) 
L’effet du tube filtreur sur le signal émis par l’injecteur est difficile à calculer car le profil 
angulaire de ce dernier est en général inconnu.  Néanmoins, on sait que la plage angulaire qu’il 
couvre est limitée par l’angle βm(θ) qui a lui-même un maximum βM.  On montre facilement que 
ce maximum se trouve à l’incidence normale si l’axe de rotation du  pendule se trouve au niveau 
de la sortie de l’injecteur (de rayon R), d’où βM = asin(R/D). 
Si on note ji(θ,β,φ,d) la densité de flux émise par un élément de surface dS de l’injecteur vers 
l’entrée du tube, on peut définir la fraction de signal perdue par filtrage (FSCF) par :  
 01 = ∬(1 −Tr(βji(θ, β, φ, ddS ∬ ji(θ, β, φ, ddS⁄ . (4.5) 
Sachant que toutes les courbes donnant Tr(β) sont décroissantes, β < βM implique que 1-Tr(β) 
est toujours plus petit que 1-Tr(βM), ce qui signifie que ce facteur est un majorant de la FSCF 
définie plus haut.  Sachant dès lors calculer le niveau de réduction du bruit et estimer la perte 
maximale occasionnée au signal pour un tube filtreur donné, on peut établir une règle pour le 
choix de l/r pour ce dernier.  C’est ce que propose la figure 4.8. 
La procédure est la suivante : on choisit la perte de signal maximale acceptable (correspondant 
à 1-Tr(βM)) et, à l’aide du ratio D/R (qui donne la valeur de βM), on trouve le rapport de forme 
du tube filtreur (graphe de gauche) et le niveau de réduction du bruit (graphe de droite). 
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Figure 4.8 Graphique permettant de choisir le rapport l/r optimal du tube filtreur 
 
L’effet des différentes mesures d’amélioration du rapport S/B sur le profil angulaire d’injection 
a été observé expérimentalement tel que le montre la figure 4.9. Les triangles correspondent aux 
mesures effectuées avec une jauge partiellement couverte et un mouvement linéaire, les cercles 
à une jauge complètement encapsulée et un mouvement pendulaire visant l’injecteur et les carrés 
aux mêmes conditions que la précédente en ajoutant un tube filtreur à l’entrée de la boite. 
Avec les conditions expérimentales suivantes, soit un injecteur tubulaire (l/r ≈ 10), un tube 
filtreur (l/r ≈ 40) et un rapport D/R ≈ 100, on s’attend à une perte de signal d’au plus 15% et à 
une réduction du bruit d’un facteur 17. La réduction observée est plutôt d’environ 3,7. On peut 
attribuer cette énorme différence entre la théorie et l’expérience à plusieurs choses. La première 
est le mauvais alignement latéral entre l’injecteur et le tube filtreur qui peut causer d’importantes 
pertes du signal, et ceci d’autant plus que le tube filtreur est plus sélectif. La seconde est la 
possibilité que l’hypothèse d’isotropie des vitesses et d’uniformité de la pression dans la 
chambre ne soit pas valide. Ceci impliquerait un bruit de fond moins diffus et donc moins sujet 
à être réduit par le tube filtreur. Une autre possibilité est liée à la fonction de transmission Tr 
qui n’est pas adaptée pour un signal très directionnel, mais pour un flux uniforme et diffus.  Une 
autre différence par rapport à la théorie précédemment établie : durant ces mesures, l’axe du 
balancier était centré sur l’entrée et non sur la sortie de l’injecteur. 
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Figure 4.9 Profils de flux mesurés avant et après les mesures d’amélioration du ratio S/B 
 
Une étude plus minutieuse de l’effet du tube filtreur sur le signal serait nécessaire. Il est tout à 
fait plausible que l’utilisation du tube induise des distorsions du profil mesuré ou amplifie les 
effets de certains défauts du montage, en particulier si l’alignement entre l’injecteur et le tube 
est médiocre. Des mesures effectuées sur un même injecteur avec et sans tube filtreur (l/r ≈ 40) 
amènent l’auteur à croire que la dépendance en θ du filtrage n’est pas sans conséquence sur le 
profil mesuré. 
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CHAPITRE 5 ANALYSE DES RÉSULTATS 
 
Six géométries d’injecteurs ont été choisies : trois troncs de cône divergent et trois cylindres qui 
sont décrits dans le tableau 5.1 (r est le rayon à l’entrée, l la longueur, alpha le demi-angle 
d’ouverture et FC le facteur de Clausing). Un cylindre court, tronqué à l’oblique, a aussi été 
caractérisé, mais les difficultés liées à l’absence de réglage fin de l’alignement du montage et à 
l’établissement d’un azimut de référence précis lors de l’installation de cet injecteur ont rendu 
difficile l’ajustement précis des données mesurées. La plupart des mesures ont été prises à des 
distances entre l’entrée de l’injecteur et celle de la boite variant entre 51 et 101 mm  
Tableau 5.1 Liste et caractéristiques des injecteurs testés 
 
 
5.1 Ajustement des profils mesurés 
 
Les données expérimentales brutes sont constituées d’une série de points donnant la position du 
bras mobile et la pression moyenne mesurée à cet endroit.  Les positions sont converties en 
angles à partir des données géométriques, mais les pressions ne peuvent être converties en flux 
car on ne connait pas la fraction du flux total émis qui atteint l’orifice d’entrée du senseur et 
donc le facteur de conversion pression-flux.  On génère donc un profil angulaire de flux à l’aide 
du modèle en utilisant les paramètres géométriques de la mesure et un flux total injecté arbitraire 
de 1.  Puis, on ajuste la position latérale de la courbe afin de contrebalancer la possible dérive 
de l’origine des angles.  On ajoute un bruit de fond constant dont la valeur provient des mesures 
faites sur la ligne Vent.  Enfin, on ajuste la hauteur du profil afin de coller au plus près à la 
courbe mesurée.  Ainsi, les seuls paramètres ajustables sont le facteur d’échelle et la position 
d’origine des angles, cette dernière n’ayant, en général, besoin d’être corrigée qu’après que des 
ajustements mécaniques à l’intérieur de la chambre aient été faits.  La méthode des moindres 
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carrés a aussi été employée pour identifier le facteur d’échelle optimal, mais cela s’est avéré 
donner de moins bonnes correspondances à l’œil que la méthode décrite plus haut. 
Le Cône 60 a été utilisé comme orifice à parois minces.  Conformément aux calculs du modèle 
décrit au chapitre 3, le profil angulaire de flux d’un tel cône ne devrait pas différer de celui d’un 
orifice en deçà de 60°, ce qui est supérieur à la plage de mesure du montage (± 50°).  Le profil 
mesuré se superpose parfaitement à la courbe simulée ou à une courbe en cosinus tel que prévu 
par la théorie (voir figure 5.1), et ce, pour une large gamme de débit. 
 
Figure 5.1 Profils de flux pour un orifice quasi-idéal (avec et sans filtre) et sans injecteur 
Si on effectue la mesure sans filtre diffuseur à l’entrée, on obtient un profil légèrement différent 
et, si on enlève aussi l’injecteur, ce qui laisse un tuyau d’environ 12 mm de diamètre interne 
avec un embout, on obtient un profil étroit typique des cylindres.  Ceci montre que, même si le 
tube de pré-injection génère un profil très différent de celui d’une source diffuse, l’ajout d’un 
injecteur à faible diamètre d’entrée permet de s’en approcher et l’ajout d’un filtre diffuseur de 
l’atteindre.  Ceci implique que, même si le diffuseur garantit un profil d’entrée idéal, on peut 
espérer pouvoir s’en passer si l’amont de l’injecteur se comporte comme un réservoir à 
l’équilibre (i.e. maxwellien), ce qui est quasiment le cas ici.  Ceci est encourageant pour des 
applications pratiques car l’utilisation d’un filtre diffuseur risquerait de poser des problèmes 
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techniques en ÉJC tels que chute de conductance et possibilité d’obstruction par accumulation 
de dépôts internes.  Il serait important d’étudier les conditions nécessaires pour s’assurer d’avoir 
un réservoir maxwellien idéal afin de garantir un profil d’émission connu et stable (i.e. 
indépendant du débit) à l’entrée de l’injecteur. 
Le profil angulaire d’un orifice idéal est simple et dénué de particularité distinctive et il varie 
peu en fonction de l’échelle.  Il est donc loin de constituer un test décisif pour valider le modèle.   
Les profils des cylindres, en forme de triangle tronqué, s’ajustent assez facilement et sont peu 
sensibles aux changements d’échelle.  Par contre, les troncs de cônes présentent des profils un 
peu plus complexes pour lesquels l’ajustement conjoint de la largeur et de la hauteur est plus 
exigeant.  La figure 5.2 montre un accord presque parfait (très légère dissymétrie des mesures 
sur le côté gauche) obtenu pour le Cône 10 à très faible débit (0,05 µmol/s). 
 
Figure 5.2 Accord entre les profils de flux de Cône 10 simulé et mesuré à faible débit 
On peut aussi constater que le profil mesuré peut être divisé en trois zones de pentes distinctes, 
qui correspondent aux trois régions sous l’injecteur indiquées sur l’encart à droite de la figure.  
La zone 1 est dominée par le disque d’entrée et ressemble à une fonction cosinus aplatie.  La 
zone 2 correspond à la disparition graduelle de la domination du disque sur les parois (forte 
pente).  Dans la zone 3, on observe la lente décroissance de la contribution des seules parois. 
Lorsqu’on augmente le débit par paliers successifs de facteur deux, on observe une dégradation 
progressive de la qualité du fit due à un affaissement du profil qui s’élargit sur les flancs et à un 
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arrondissement au niveau de la zone 1 comme le montre les figures 5.3 (cône) et 5.4 (tube).  Ce 
type de changement graduel est plus facile à observer sur une série de figures que sur une seule. 
 
Figure 5.3 Distribution de la densité de flux de Cône 10 pour des débits croissants 
 
Figure 5.4 Ajustement du profil de densité de flux de tube 4/2 et effet du débit 
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5.2 Analyse des écarts au modèle 
 
Les écarts systématiques ayant été observés entre les simulations et les résultats expérimentaux 
à mesure que le débit s’accroit indiquent qu’au moins une des hypothèses du modèle perd peu 
à peu sa validité.  Les quatre premières hypothèses présentées au chapitre 2, à savoir émission 
idéale à l’entrée, émission diffuse des parois, régime raréfié et peu de retours depuis la chambre, 
peuvent raisonnablement être remises en cause.  Cependant, la dépendance des déviations vis-
à-vis du débit et l’évolution des profils angulaires pointent plutôt vers une perte du régime 
moléculaire à l’intérieur de l’injecteur.  En effet, l’augmentation du débit entraine celle de la 
densité moléculaire dans l’injecteur qui, à son tour, amène une diminution du libre parcours 
moyen et du nombre de Knudsen, en particulier celui relié à la longueur de l’injecteur (λ/l).  De 
plus, la diminution des flux aux faibles angles (zone 1) compensée par une augmentation aux 
angles moyens (zones 2 et 3) correspond bien à une perte des trajets directs depuis le disque 
d’entrée due aux collisions intermoléculaires qui génèrent un surplus de sorties à de plus grands 
angles.  Cet élargissement initial des profils lorsqu’on quitte le régime moléculaire a aussi été 
observé par Jackson et al. [1985] pour des vapeurs métalliques et par Guevremont et al. [2000] 
pour des gaz.  Ils ont aussi observé que cet élargissement se prolongeait jusqu’à ce que le libre 
parcours moyen atteigne la valeur du rayon d’entrée et que dès lors, les profils se rétrécissaient.  
Ce dernier point n’a pas été observé durant la présente recherche. 
On peut calculer la conductance nominale de chaque injecteur, donnée par KAv̅/4 où K et A 
sont le FC et l’aire d’entrée de l’injecteur et v̅ la vitesse moléculaire moyenne.  Puis, on convertit 
le débit mesuré en flux gazeux en utilisant la température du gaz.  À partir du flux gazeux et de 
la conductance, on établit la différence entre la pression en amont et en aval de l’injecteur, cette 
dernière étant celle de la chambre, donc négligeable.  La densité moléculaire peut être déduite 
grâce à la loi des gaz parfaits et finalement on obtient le libre parcours moyen dans le réservoir 
se trouvant en amont de l’injecteur sous la forme :  
 λ	 = 	 (KA/2σ?@F#$/!", (5.1) 
où σ est la section efficace de collision moléculaire, NA, le nombre d’Avogadro et F le flux à 
travers l’injecteur qu’on identifie au débit mesuré par le débitmètre massique. 
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A partir de cette équation, on peut obtenir les nombres de Knudsen relatifs au diamètre et à la 
longueur de l’injecteur Knd = λ/2r et Knl = λ/l, en gardant en tête que λ correspond à l’amont et 
non à l’intérieur de l’injecteur.  Les débits permettant à ces deux nombres d’avoir une valeur de 
1 ont été calculés pour tous les injecteurs testés et sont répertoriés dans le tableau 5.2. 
Tableau 5.2 Débits seuils pour les nombres de Knudsen à l’entrée des injecteurs testés 
 
Les mesures ayant été prises pour des débits généralement compris entre 0,02 et 0,9 µmol/s, 
d’après le tableau 5.2, si on exclut le Tube 15/8, tous les injecteurs étaient, la plupart du temps, 
en régime de transition en ce qui a trait à leur longueur, mais en régime raréfié d’abord, puis en  
transition ensuite, vis-à-vis de leur diamètre.  Cela inciterait à croire que les déviations observées 
expérimentalement seraient plutôt liées à Knd et non à Knl.  C’est en accord avec le fait que, 
pour le Tube 15/8, la transition est la plus flagrante entre 0,5 et 1 µmol/s (voir figure 5.5).  Afin 
de confirmer cette hypothèse, il serait nécessaire de tester d’autres injecteurs ayant des aires 
d’entrée comparables au Tube 15/8 ou bien de développer une méthode permettant le calcul de 
la densité moléculaire à l’intérieur de l’injecteur. 
Cette plongée forcée dans le régime de transition a trois conséquences importantes :  
1. l’invariance d’échelle propre au régime moléculaire est perdue et la structure fine des 
distributions angulaires dépend alors du débit; 
2. un modèle spécifique et nettement plus compliqué que celui utilisé précédemment est 
nécessaire et, jusqu’à présent, très peu de modèles ont fait leurs preuves dans ce régime; 
3. les profils angulaires sont plus étalés (rapports de forme plus petits), ce qui pourrait aider 
à obtenir une bonne uniformité à de plus courtes distances injecteur-gaufre. 
Ces résultats amènent à se questionner sur la pertinence d’un modèle limité au régime raréfié en 
ce qui concerne l’ÉJC. Pour vérifier si le modèle développé peut être d’une quelconque utilité 
pour cette technologie, on calcule le débit typique d’une source pour s’assurer qu’il est possible 
de trouver un injecteur pouvant fonctionner en régime moléculaire avec un tel débit.  On choisit 
le triméthylgallium (TMG), ayant une masse molaire de 114,7 g/mol, comme source permettant 
de faire croître de l’arséniure de gallium (GaAs). 
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Figure 5.5 Profils de densité de flux de Tube15/8 autour du changement de régime 
Une croissance typique se fait sur une gaufre de 100 mm de diamètre à un taux de 1 µm/h et la 
nécessité de décomposer le TMG lors de l’injection impose une température de 150° C.  Il est 
aisé d’obtenir le débit de TMG nécessaire sachant que GaAs a une masse molaire de 144,6 g/mol 
et une densité de 5,318 g/cm3. Si l’efficacité de croissance, identifiée à l’efficacité d’injection 
en supposant un collage intégral des molécules sur la surface, est de 10%, on obtient un débit 
de 0,8 µmol/s. En utilisant l’équation 5.1 avec K = 0,7 et σTMGa = 1,13x10-18 m-2, on calcule 
qu’un diamètre d’injection de 2 cm est nécessaire pour assurer un Knd de 1.  Ce diamètre est 
irréaliste si on cherche à avoir un réservoir maxwellien en amont de l’injecteur.  Dans le but de 
diminuer le diamètre d’entrée de l’injecteur en maintenant Knd > 1, on peut envisager de réduire 
notablement le taux de croissance, ce qui ne plairait ni aux épitaxieurs, ni aux industriels.  Les 
autres solutions sont, soit d’améliorer l’efficacité d’injection (un niveau de 40%, permettrait de 
réduire le diamètre d’entrée à 5 mm) ou bien de distribuer cette surface d’émission sur plusieurs 
injecteurs.  Le prochain chapitre se concentre sur la première de ces deux options en explorant 
les performances ultimes d’une géométrie d’injection donnée. 
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CHAPITRE 6 ÉTUDE D’UN INJECTEUR CONIQUE 
 
L’objectif de ce chapitre est d’utiliser le modèle précédemment validé pour étudier l’effet des 
paramètres géométriques sur l’uniformité des flux et l’efficacité d’injection dans le cas où un 
tronc de cône divergent ou un cylindre émet des flux vers un disque représentant un substrat en 
épitaxie.  Ce dernier peut être fixe ou bien tourner autour de son axe de symétrie.  En premier 
lieu, on cherche à dégager des tendances générales et, dans la mesure du possible, à les expliquer 
ou les justifier.  Le but final est de trouver et de caractériser des géométries d’injecteur et des 
configurations gaufre-injecteur qui maximisent l’efficacité tout en assurant une uniformité 
compatible avec la production de masse et en respectant les contraintes liées à la technologie 
(ÉJC) et aux hypothèses physiques du modèle. 
 
6.1 Définition des paramètres 
 
La source et la cible possédant la symétrie axiale, la position et l’orientation de chacun d’elles 
peuvent être données sans ambiguïté par un de leurs points et un vecteur unitaire de leur axe de 
symétrie.  On peut choisir le centre du disque d’entrée (O) pour l’injecteur et le centre de la 
pastille (O’).  La figure 6.1 présente la géométrie du problème dans le cas coplanaire (défini 
plus bas) pour lequel trois configurations sont possibles : l’injecteur vise le bord proche (BP) ou 
le bord lointain (BL) ou encore le centre du substrat (θ = 0). 
 
Figure 6.1 Géométries injecteur-gaufre dans le cas coplanaire 
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Une difficulté provient du fait que les épitaxieurs utilisent la gaufre (O’, ṉ’) comme référence 
alors que le modèle du chapitre 3 utilise plutôt l’injecteur (O, ṉ).  Pour rester neutre, l’axe reliant 
les centres a été choisi comme axe polaire commun afin de définir les angles θ et θ’.  Pour que 
l’injecteur et la gaufre puissent échanger des flux, il faut que ṉ et ṉ’, représentant respectivement 
la surface émettrice de l’injecteur et la surface réceptrice du substrat, appartiennent à deux demi-
espaces disjoints afin qu’ils se voient l’un l’autre.  Dans le cas général où les vecteurs ṉ, ṉ’ et 
l’axe (OO’) ne sont pas coplanaires, il faut aussi définir un azimut qui indique la position relative 
de ṉ et ṉ’ autour de (OO’).  Comme on ne traitera que du cas coplanaire, il suffit donc de 
différencier les deux configurations, BP et BL, en donnant un signe à l’un des angles polaires.  
Il a été choisi de donner un signe à θ’ tel que défini sur la figure 6.1. 
L’efficacité d’injection est définie comme le ratio des flux atteignant la surface du substrat sur 
le total des flux émis par l’injecteur.  Elle n’est pas affectée par la rotation du substrat puisqu’elle 
ne dépend que de la géométrie de l’injecteur et de la position et de l’orientation relative gaufre 
vs. injecteur.  Par contre, la notion d’uniformité des flux n’est pas aussi simple à définir de façon 
unanime.  Pour la production de micro-dispositifs, la rentabilité imposant de maximiser le 
nombre de composants vendables par substrat, le critère primordial est la surface de substrat 
utile, c.-à-d. sur laquelle on peut garantir qu’un paramètre est uniforme avec une précision 
donnée (typiquement ± 1 %).  On définira donc l’uniformité via le pourcentage de la surface du 
substrat sur laquelle la densité de flux est comparable, à 1 % près, à une valeur de référence.  
Plusieurs choix de référence ont été explorés (valeur moyenne, valeur maximale ou valeur au 
centre du substrat de la densité de flux) et ils ont donné, généralement, des résultats similaires 
pour une gaufre en rotation, mais pas de façon systématique pour une gaufre fixe.  Le critère 
d’acceptation finalement choisi pour l’uniformité est qu’au moins 90% de la surface du substrat 
reçoive une densité de flux comparable, à 1 % près, à la valeur moyenne reçue. 
Dans l’industrie des semi-conducteurs, on tient compte d’une zone d’exclusion située sur le bord 
de la pastille, de 5 mm de large en général, celle-ci étant due au fait que, pour plusieurs procédés, 
les effets de bord rendent cette zone inutilisable.  Cela revient à réduire le diamètre effectif de 
la gaufre de 10 mm.  Dans le cas présent, on a utilisé un diamètre de 100 mm pour le substrat 
sans tenir compte de la zone d’exclusion, ce qui s’avère plus exigeant. 
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6.2 Cas d’un substrat fixe 
 
Comme indiqué au chapitre 1, l’injection idéale serait parfaitement uniforme sur toute la surface 
du disque et nulle partout ailleurs.  Il est très improbable qu’on puisse trouver une géométrie qui 
donne une telle distribution.  Il faut donc s’attendre à faire des compromis puisqu’il semble bien 
que l’optimisation conjointe des deux critères choisis soit contradictoire.  Afin d’appuyer cette 
approche intuitive, la figure 6.2 présente les profils de densité de flux le long du diamètre d’un 
disque, en provenance d’un cône (l/r = 19, demi-angle de 15°) placé à incidence normale, à des 
distances variées (R étant le rayon de sortie du cône).  Les données ont été mises à l’échelle afin 
que tous les profils soient clairement visibles. On peut voir qu’avec un critère d’uniformité peu 
exigeant, un compromis satisfaisant devrait se trouver entre les valeurs de 20 et 40 pour D/R.  
Cependant, le critère d’uniformité qu’on a imposé ne permet pas d’espérer une telle solution. 
 
Figure 6.2 Profils de flux émis par un cône sur un segment pour des distances croissantes 
Dans le cas présent d’un injecteur conique simple, le principal obstacle à l’atteinte d’une très 
haute uniformité est que le disque d’entrée (source primaire), émet beaucoup plus intensément 
que les parois qui sont des réflecteurs (sources secondaires).  Ceci résulte systématiquement en 
des densités de flux maximales situées dans la zone qui est éclairée par l’entièreté du disque 
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(zone 1 du chapitre précédent).  Cette zone, située directement sous l’injecteur, a une émission 
angulaire proche de celle d’une source diffuse (i.e. en cos(θ)), donc assez uniforme.  Cependant, 
le caractère plan de la pastille impose une pénalité en cos3(θ) à la distribution des densités de 
flux, ce qui détériore nettement l’uniformité.  On doit aussi tenir compte du caractère fini de la 
zone 1 et des effets de bord qui, de nouveau, privilégient le centre au détriment de la périphérie.   
Les parois du cône ont pour effet de rabattre les flux divergents vers l’intérieur du cône et d’ainsi 
minimiser les pertes latérales et augmenter l’efficacité, mais elles ne contrebalancent pas ou peu 
la concentration des flux au centre. Seule la distance injecteur-pastille peut jouer ce rôle. 
Ceci permet d’expliquer que, pour satisfaire le critère d’uniformité très exigeant qu’on a imposé, 
la seule configuration qui a été trouvée est un cône de faible diamètre, à parois longues, placé à 
incidence normale et à très grande distance.  Le demi-angle du cône a été calculé pour assurer 
une inclusion complète de la gaufre dans le prolongement du cône d’émission. Les longues 
parois et l’incidence normale ont aussi pour rôle de maximiser l’efficacité. 
Le tableau 6.1 présente les données des configurations optimales ayant été trouvées.  Les 
longueurs et distances sont en mm et les angles en degré. On remarquera que, en augmentant la 
longueur des parois, on peut accroître l’efficacité tout en gardant une excellente uniformité, mais 
c’est au prix d’une plus grande sensibilité de l’uniformité aux paramètres du cône, comme le 
montrent les configurations 4 et 5 du tableau.  D’après les valeurs du rayon d’entrée et du FC, 
il est clair que ces injecteurs auront de très faibles conductances, d’où des difficultés à assurer 
le régime moléculaire à l’intérieur comme évoqué à la fin du chapitre précédent. 
Tableau 6.1 Paramètres et performances des configurations optimales (substrat fixe) 
 
La valeur maximale de l’efficacité est faible et ne peut pas compenser pour la conductance.  
Néanmoins, il est surprenant d’obtenir une telle efficacité théorique à plus de 50 cm de distance. 
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6.3 Cas d’un substrat en rotation 
 
Dans le cas d’une gaufre tournant sur son axe, des raisonnements intuitifs tels que ceux utilisés 
précédemment pour expliquer ou justifier les tendances observées sont plus difficiles et risqués.  
La rotation équivaut à moyenner dans le temps les flux reçus par chaque anneau d’une série 
d’anneaux concentriques découpés sur le disque.  Ainsi, pour obtenir une bonne uniformité, il 
faut que tous ces anneaux reçoivent des densités de flux moyennes comparables. Ce qui s’écrit :  
 
BCDEF
BG = 0	 avec I &J K=
 DE(G,LMLNOP
/. , (6.1) 
où Ja(ρ,φ) est la densité de flux sur un élément de surface d’un anneau de rayon ρ et < Ja > est 
sa moyenne temporelle qu’on a converti en moyenne spatiale sur la surface totale de l’anneau. 
Dans le cas d’une injection ponctuelle et diffuse, le calcul analytique est simple et donne :  
 I &J K	∝ R
NSTUVWGNSTU	/VXYV
ZR[WG[W/RNGNSTU	/V\]^/N (6.2) 
On peut voir que, si θ = 0 et θ’ = ± 45°, le seul terme en ρ restant est donné par (D4 + ρ4)-3/2, qui 
dépend peu de ρ si D est grand devant le rayon de la gaufre.  Les conclusions tirées de ce calcul 
sont corroborées par la cartographie de l’uniformité en fonction de θ et θ’ pour un injecteur à 
émission diffuse (l/r = 0,08) qui constitue la figure 6.3. 
 
Figure 6.3 Cartographie de l’uniformité en fonction de θ et θ’ pour une injection diffuse 
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On observe une longue série de points ayant une très haute uniformité autour de -45° (BP) et 
une autre plus courte et de moins haute uniformité autour de +45° (BL).  Les cartographies 
d’efficacité montrent qu’elle est systématiquement maximale à incidence normale (θ = θ’ = 0) 
et qu’elle décroît à peu près de la même façon dans les trois directions.  Elles indiquent aussi 
que les sources diffuses (l/r petit et/ou α grand) génèrent des efficacités moindres que les sources 
confinantes (l/r grand et/ou α petit).  Mais, pour ces dernières, les points de haute uniformité 
sont plus rares et plus concentrés dans la branche du BP que dans celle du BL comme le montre 
la figure 6.4. Lors de la recherche d’optima, on s’est donc concentré sur la bande du BP. 
 
Figure 6.4 Cartographie de l’uniformité en fonction de θ et θ’ pour un injecteur où l/r = 4 
Les points de haute uniformité dont on parle sont fortement pénalisés au niveau efficacité à 
cause de leur éloignement vis-à-vis de l’incidence normale. Mais le fort guidage des molécules 
via de longues parois compense partiellement cet inconvénient et permet d’obtenir d’excellentes 
efficacités comme le montre le tableau 6.2 qui présente les données des configurations optimales 
pour un substrat en rotation.  Les longueurs et distances sont en mm et les angles en degré.  La 
conductance (cond.) est en l/s et a été calculée pour de l’azote à 300 K et 1 atm.  Le critère 
Max/min exprime le rapport entre les densités de flux maximale et minimale reçues par la gaufre 
(souvent par l’anneau le plus externe) au cours d’une révolution.  De même que pour un substrat 
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fixe, on peut augmenter l’efficacité et tout en gardant l’uniformité à un haut niveau en allongeant 
les parois, ceci au prix d’une moindre robustesse face aux variations fines des paramètres. 
Tableau 6.2 Paramètres et performances des configurations optimales (substrat tournant) 
N° r l α D θ θ' FC Cond. Max/min Efficacité Uniformité 
1 3,0 25 24 95 23 -51 0,85 2,86 42 40% 96% 
2 3,0 30 17 110 16 -57 0,75 2,51 29 35% 99% 
3 3,5 31 16 110 16 -56 0,73 3,34 29 36% 100% 
4 6,5 55 9 120 10 -58 0,56 8,82 38 44% 96% 
5 3,0 35 18 150 4 -46 0,76 2,56 4,5 26% 100% 
6 0,5 37 21 132 6 -46 0,81 0,08 5,3 44% 97% 
7 0,5 39 21 135 6 -46 0,81 0,08 5,2 42% 100% 
8 0,5 59 18 150 3 -47 0,76 0,07 4,8 44% 93% 
9 0,5 59 16 167 3 -46 0,72 0,07 4,0 39% 93% 
10 0,5 81 14 191 2 -46 0,67 0,06 3,6 38% 93% 
11 0,5 150 13 215 2 -47 0,65 0,06 4,4 45% 100% 
12 0,5 184 12 240 3 -46 0,62 0,06 4,5 45% 100% 
 
On notera qu’il y a deux séries d’optima ayant des caractéristiques assez différentes (Nos 1 à 5 
et Nos 6 à 12).  Le point No 5 est un cas particulier à mi-chemin entre les deux séries. 
Les points de la première série ont un bon rayon d’entrée, une bonne conductance, un fort 
Max/min et une distance injecteur-gaufre courte à moyenne.  Ils sont plutôt compatibles avec le 
régime raréfié, mais pourraient poser des problèmes à cause de la grande proximité entre 
l’injecteur et la gaufre.  En effet, les échanges thermiques radiatifs entre ces deux objets portés 
à des températures très différentes pourraient être trop intenses ou l’évacuation des produits des 
réactions chimiques en surface pourraient être perturbée par le confinement dans un petit espace. 
Les optima de la seconde série ont un petit rayon et une grande longueur, résultant en une très 
faible conductance, ainsi qu’une distance injecteur-gaufre moyenne à longue. Ils ne seront donc 
pas compatibles avec le régime moléculaire tout comme les optima de la section précédente. 
Ces résultats font comprendre que la géométrie d’injecteur choisie offre peu de latitude pour 
optimiser les deux paramètres clés tout en maintenant le régime moléculaire.  La sensibilité des 
configurations optimales aux variations fines des paramètres va obliger à faire des compromis.  
Il va sans dire que des géométries plus prometteuses devront être envisagées et explorées. 
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CHAPITRE 7 CONCLUSION 
 
7.1 Sommaire 
 
Les présents travaux ont montré qu’il était possible d’utiliser un modèle simple, basé sur 
l’hypothèse d’émission diffuse, pour effectuer des calculs rapides et précis des flux gazeux 
échangés en régime raréfié entre une source et une cible de géométrie quelconque.  Le modèle 
est polyvalent et applicable à toute technologie industrielle ou appareil de recherche utilisant un 
vide poussé dans la mesure où les hypothèses qui l’étayent sont vérifiées.  Il a été testé avec 
succès sur une série d’injecteurs de gaz de forme tronc-conique à l’aide d’un banc de test mis 
au point dans le cadre de cette thèse.  Cependant, il est primordial pour son applicabilité que ses 
hypothèses de base soient valides.  C’est pourquoi les limites de celles-ci ont été explorées et 
celle du régime raréfié à l’intérieur du conduit émetteur a été identifiée comme la moins robuste.  
Afin qu’elle soit vérifiée, un compromis doit être fait entre les dimensions de l’injecteur, qui 
dictent sa conductance, et le débit injecté pour s’assurer de maintenir une pression suffisamment 
basse dans le conduit d’injection et immédiatement en amont de celui-ci. 
Le montage expérimental ayant servi de banc de test pour les injecteurs a été reçu comme don 
de l’industrie et n’avait pas été conçu pour mener ce genre de mesures de précision.  Il a été 
muni de différents appareils de contrôle et de mesure afin de pouvoir faire des mesures précises 
et bien contrôlées.  Le problème du bruit de fond a été identifié comme critique pour la fiabilité 
et la précision de mesures et, à défaut de pouvoir l’éliminer, il a été drastiquement réduit en 
modifiant la technique de prise de mesure.  Parmi ces moyens permettant d’améliorer le ratio 
S/B, on a étudié de plus près le tube filtreur de direction et ses effets ont été quantifiés à l’aide 
de calculs basés sur la théorie des gaz raréfiés. 
Finalement, l’applicabilité du modèle de simulation des échanges de flux à l’ÉJC a été explorée 
en s’intéressant en particulier aux possibilités d’optimisation d’un injecteur conique unique.  Il 
a été montré qu’on pouvait trouver des configurations injecteur-substrat optimales vis-à-vis à la 
fois de l’uniformité et de la fraction des flux atteignant la gaufre.  Il a aussi été établi que les 
contraintes liées à l’hypothèse de régime moléculaire limitent ultimement le taux de dépôt en 
ÉJC pour une telle géométrie d’injection.  Si on veut dépasser cette limite, deux options se 
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présentent : l’utilisation de géométrie d’injection donnant de plus fortes conductances ou bien 
le développement d’un logiciel de modélisation utilisable en régime de transition. 
 
7.2 Contributions originales 
 
Comme mentionné dans la revue bibliographique, ces travaux sont, à priori, les premiers à tenter 
de modéliser et d’optimiser le processus d’injection en ÉJC.  La validation expérimentale des 
résultats du modèle à l’aide d’un système dédié de mesures des profils de flux moléculaires est 
aussi considérée comme originale, en particulier pour ce type d’applications.  La justification 
théorique et expérimentale de l’utilisation d’un tube filtreur de direction n’a pas pu être trouvée 
dans la littérature scientifique récente.  L’optimisation conjointe de l’uniformité et de l’efficacité 
d’injection des flux gazeux envoyés vers un substrat n’a pas été mise de l’avant auparavant dans 
aucune des technologies de dépôt sous VP d’après les informations recueillies. 
Durant cette thèse, l’auteur a proposé et modélisé une géométrie d’injection originale, à forte 
conductance, basée sur deux cônes concentriques, qui a été explorée, optimisée, puis testée dans 
un bâti d’ÉJC [Boucherif et al., 2016] par Philippe-Olivier Provost et coll. dans la cadre d’une 
maîtrise en génie mécanique [Provost, 2016]. 
L’auteur a présenté oralement ou sous forme d’affiche les résultats de ses travaux de recherche 
lors des conférences nationales et internationales qui suivent :  
• CCTS-CSTC 2007, Montréal, QC, Canada (oral); 
• MBE 2008, Vancouver, BC, Canada (affiche); 
• NanoGiga, CSTC 2009, Hamilton, ON, Canada (affiche); 
• AVS Symposium 2009, San Jose, CA, USA (oral); 
• NAMBE 2010, Breckenridge, CO, USA (affiche). 
Les résultats de ces travaux de recherche ont fait l’objet de deux publications [Isnard et Arès, 
2009 et 2010] dans des revues à comité de lecture reconnues par la communauté scientifique. 
L’auteur et son superviseur ont aussi déposé un brevet pour un modèle d’injecteur toroïdal pour 
l’ÉJC destiné à produire une densité de flux uniforme sur une pastille fixe à incidence normale.  
Le design proposé est, pour le moment, en attente de validation à la fois au niveau théorique et 
expérimental. 
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7.3 Nouvelles perspectives de recherche 
 
Les résultats des travaux présents ont montré qu’il existait encore plusieurs questions de nature 
scientifique à éclaircir ainsi que plusieurs pistes à explorer au niveau technologique. 
Au niveau scientifique, on peut envisager les thèmes suivants :  
• une meilleure compréhension des changements provoqués par le passage du régime 
moléculaire au régime de transition; 
• l’effet de la température des parois de l’injecteur sur un jet de gaz incident plus froid; 
• les conséquences des réactions chimiques à l’intérieur de l’injecteur (pyrolyse); 
• l’effet d’encombrement à la surface du substrat dû aux des produits de réaction volatiles 
et ses conséquences sur les flux effectifs de molécules arrivant à la surface. 
Au niveau technologique, on peut envisager les pistes suivantes :  
• l’exploration de géométries d’injection complexes (distribution spatiale de têtes 
d’injection, ajout de déflecteurs internes, etc…); 
• la modélisation du régime de transition à l’aide de méthodes déjà développées ou bien 
via une méthode originale à définir; 
• la validité de l’hypothèse d’un faible taux de retours de molécules depuis l’enceinte; 
• les conditions nécessaire pour assurer un quasi équilibre en amont de l’injecteur; 
• les distorsions des profils angulaires potentiellement induites par le tube filtreur. 
La partie exploratoire du projet visant à trouver le design de l’injecteur « parfait » nécessite de 
pouvoir utiliser un logiciel général pouvant modéliser des géométries complexes, incluant celles 
qu’on peut importer de logiciels de conception assistée par ordinateur.  Il pourrait en principe 
être conçu par un étudiant, mais il serait plus judicieux de profiter de l’expertise des logiciels 
commerciaux bien établis tels que COMSOLTM ou ANSYSTM dans les domaines des maillages, 
des techniques avancées de calcul et des représentations graphiques.  Le rôle du chercheur se 
réduirait alors à trouver intuitivement une forme générale d’injecteur prometteuse, le logiciel 
permettant d’en optimiser les dimensions.  Le régime de transition constitue un domaine peu 
exploré et mal compris au niveau scientifique, mais certaines méthodes stochastiques de 
simulation ont été développées et ont déjà fait leurs preuves [Bird, 1994]. 
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Abstract 
A dedicated set-up was designed and constructed for the purpose of accurately measuring flux 
distributions out of gas injectors of various shapes into ultra-high vacuum (UHV). Angular flux 
profiles of nitrogen exiting through various axially symmetric injectors over a range of flow 
rates are measured. The intent of these experiments is to validate a self-consistent simulation 
model based on the cosine law of molecular scattering on the walls. The experimental results 
give a clear confirmation of the proposed model within the limits of the molecular flow regime. 
Beyond this limit, the experimental profiles become flow rate dependent and gradually deviate 
from the model predictions. 
 
Keywords: 
A1. Rarefied gas dynamics 
A1. Gas injection 
A1. Computer simulation 
A1. Angular distribution modeling 
 
PACS codes: 
81.15.Hi Molecular, atomic, ion, and chemical beam epitaxy 
83.10.Rs Computer simulation of molecular and particle dynamics 
 
A1. Introduction 
In order to maximize fabrication yield, device manufacturers require thin films with 
extremely uniform thickness, composition and doping level on large substrates (≥ 100 mm 
diameter). Currently most deposition systems take advantage of the averaging effects of 
substrate rotation, combined with diffuse injection of the source species in order to achieve the 
high uniformity (better than 1%) necessary to comply with these requirements. These 
performances are obtained at the expense of source use efficiency (usually below 10%) resulting 
in most of the injected species missing the growth surface and being either pumped out or 
collected by the cryopanels. Considering the high cost per gram of the chemical sources 
involved, more efficient gas injectors would generate significant savings. However, such an 
improvement must be achieved without sacrificing the current uniformity levels. Gas injectors 
optimized for both flux uniformity and efficiency could also eliminate the necessity for substrate 
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rotation which requires the use of mechanically complex and expensive rotating substrate 
manipulators and can be detrimental to in-situ real-time analysis techniques or even to growth 
quality [Farley et al., 1987; Chu et al., 1989]. Surprisingly, very little research has been done to 
systematically optimize the injection of source chemicals in UHV epitaxy systems, especially 
for gas sources. In order to be able to design optimized injectors for stationary substrates, a fast 
numerical model simulating accurately the flux distribution of gas emitted from injectors with 
arbitrary geometry into UHV is needed. Besides, on a more fundamental point of view, such a 
model would be very useful in understanding transport and injection of highly rarified gases. 
Before being used as a tool for injector design, the model needs to be validated by comparing 
its results with carefully controlled experimental data. 
Similar studies have been carried out by other groups either for elemental sources molecular 
beam epitaxy (ESMBE) [Curless, 1985 ; Wasilewski et al., 1991a; Vassent et al., 2002; Venkat 
et al., 2004] or for other deposition techniques [Benvenuti et al.,2003]. Typically, model 
validation was achieved by fitting simulation data to measured thickness profiles on grown 
layers using several adjustable parameters. In this work, gaseous sources were used and 
validation was obtained using a set-up specially designed for flux distribution measurements 
and a variety of conical and cylindrical injectors. 
The aim of this work was to explore the domain of validity of a simple and general model 
based on the cosine law of molecular scattering on the walls for calculating gas flux distribution. 
This was done using a dedicated test bench designed to directly measure gas flux distributions. 
In order to insure the generality of the model, the number of adjustable parameters should be 
reduced to a minimum. Once its domain of validity is established, the model will be used to 
simulate complex injectors and optimize their geometry. 
A2. Model description 
The mathematical background behind the model used in this work was originally proposed 
by Wu [1966] as a discrete solution to a collisionless Boltzmann equation. Models based on the 
same calculation technique have been used previously by other research groups [Curless, 1985; 
Wasilewski, 1991a]. The one described in the paper is based on the following physical 
hypotheses: 
 
(1) emission from the injector’s inlet (source) is uniform and assumes a cosine distribution; 
(2) molecules are diffusively scattered on the walls with negligible sorption, backscattering, 
specular reflection or surface diffusion1 implying that all the molecules impinging on an area 
are instantaneously re-emitted from the same location with a cosine angular distribution; 
(3) molecules travel in straight line between two wall collisions implying no long range 
interactions (billiard-ball type of motion) and a mean free path much longer than the 
characteristic geometrical dimensions (both inside the injector and the chamber); 
(4) contributions from the molecules that are scattered from the chamber back into the injector 
are negligible (very high vacuum maintained inside the chamber); 
(5) gas temperature is determined by the wall temperature and is assumed to be isothermal; 
(6) steady state flow prevails (no parameter is time-dependent). 
 
1 It is sufficient that the adsorbed molecules residence time at the surface be much smaller than the duration of a 
single measurement and that the surface diffusion length be much smaller than the element length. 
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If needed, some of these assumptions may be relaxed at the expense of code simplicity and 
speed of processing. 
The model is based on the flux exchange equation between two differential area assuming 
cosine emission and line of sight flux. The flux dF12 exchanged between area elements dS1 
(source) and dS2 (target) is given by 
 dF12 = (I1dS1cosθ1dΩ12)/π, (A1) 
where dΩ12 is the solid angle subtended by dS2 from dS1 given by 
 dΩ12 = (dS2cosθ2)/D2. (A2) 
I1 is the total flux density emitted by dS1, θ1 and θ2 are the angles between the line, of length D, 
joining the centers of the two elements, dS1 and dS2 and their respective normal vectors (See 
Fig. A1). 
 
 
Figure A1. Flux exchanged between two infinitesimal surfaces assuming cosine emission and 
line of sight flow. 
Simulations are carried out using a three-steps process described below: 
(1) 2D-meshing of all the surfaces involved (injector and target), 
(2) calculations of the flux exchanged inside the injector, 
(3) calculations of the flux received by the target from the injector. 
 
The assumption that a negligible quantity of molecules are scattered back inside the injector, 
from the surrounding vacuum, allows the calculations of last two steps to be carried out 
separately, effectively neglecting any contribution from the exterior of the injector. 
In step 1, all the walls inside the injector as well as those of the target are divided in small 
area elements each of them being associated with its center point. 
During step 2, iterative calculations of the flux exchanged between all the elements of the 
injector are carried out self-consistently using equation (A1). This results in the steady-state flux 
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densities impinging on each area element. These calculations are based on the fact that 
molecules impinging on one element are originating from all the other parts of the injector and 
may be divided into those coming directly from the source and those having previously 
undergone a certain number of collisions on the walls. 
Thus the total flux impinging on one element is given by the summation of the contributions 
from all the other elements for molecules having undergone zero to an infinite number of 
collisions. Considering the fact that some of molecules exit the injector after each new collision, 
the magnitude of the summation terms will quickly decrease with the number of collisions, 
insuring the convergence of the summation and facilitating its computation. The higher 
summation terms are therefore very small and the summation can be stopped when the 
remainder becomes negligible compared to the ongoing sum total. 
Step 3 consists in calculating the flux going from each element of the injector to each 
discrete area element on the target. The target geometry and position may be chosen arbitrarily. 
For instance, for gas impinging on a wafer, it is set as a disk. Again, equation (A1) is used, but 
this time, an extra test must be added to exclude exchanges between surface elements that have 
no direct line of sight, the so-called “shadowing effects”. For diverging conical nozzles 
(including cylinders) studied here, this test simply consists in calculating the coordinates of the 
points where the straight line between two elements intersects an infinite cone and then testing 
if it lies on the real nozzle. For more complex geometries, a more general procedure is needed. 
For the purpose of validating the physical model, the preliminary version of the code was 
limited to basic axially symmetric injectors (divergent cones, cylinders and thin orifices) 
containing no baffles. However the model is completely general and by no means limited to any 
specific geometry. Complex injector geometries require a more extensive code, which is slower 
to run, more demanding on computer memory and much more difficult to validate. In the cases 
involving baffles or non-convex shapes, shadowing effects inside the injector need to be taken 
into account in step 2. 
All the calculations are carried out using matrices in a MATLAB™ environment which 
results in short computation times (typically 2 to 30 seconds for a complete flux map depending 
on the geometry, accuracy and spatial resolution needed). Speed of calculation is a strong point 
of this model which compares advantageously to the commonly used Monte Carlo method. Its 
other advantages include self-consistency, simplicity, generality (it is not limited to a specific 
geometry), and its possible extension beyond its basic assumptions. Accuracy of the results can 
be improved using a more aggressive mesh (smaller element areas) at the expense of calculation 
time and computer memory. The model being linear, extending its application to multi-nozzle 
injectors only requires the superposition of each nozzle’s flux profile according to its spatial 
position. 
As a first order validation, results from the model can be compared with acknowledged data 
from the literature. The transmission probability of a vacuum component, also referred as its 
Clausing factor (CF) [Clausing, 1932] is defined as the probability, for a molecule entering it 
according to the cosine law, of exiting through the opposite end. Variational methods have been 
used by Cole [1977] to calculate the upper and lower bounds to the transmission probability for 
tubes whose ratio of length to radius (L/R) ranged from 0.1 to 1000. His results are often cited 
as the most precise and reliable data and they correlate very well with those of Nawyn and Meyer 
cited in [Van Essen et Heerens, 1976]. Using the model previously described, there are two 
methods for calculating the CF of an injector. The first one (Method1) uses only step 2 
intermediate results to get the normalized flow exiting the injector. The other one (Method2) 
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consists in summing the fluxes impinging on a half- sphere centered on the injector inlet, thus 
using both step 2 and 3. Table A1 compares CF values given by Cole for tubes of various L/R 
with results obtained using the methods previously described. The relative error is of the order 
or below 1% for all L/R except the largest one. All the calculations have been done using the 
same number of discrete elements for the injector walls. As mentioned earlier, the number of 
elements can be increased in order to improve the results’ accuracy. The very good agreement 
with Cole’s data is a proof of the validity of the code written for steps 2 and 3 (at least for tubes). 
Strictly speaking, equations (A1) and (A2) are only valid for elements of infinitely small 
area. The approximate results they give are fairly good as long as dS1 and dS2 are small 
compared to D2. In principle, as the element areas become smaller, the results should become 
more accurate [Wu, 1966]. However, this is not true for elements between the very edge of the 
inlet disc and the closest edge of the conical surface. At these corners, D2 scales as fast as dS 
resulting in a systematic error in equation (A1) which propagates to the entire calculations. One 
way out of this problem is to use an integral version of equation (A1) over one or both surfaces. 
Due to the similarity between the propagation laws of radiations and of free molecules, similar 
integrals have already been evaluated by researchers in radiative heat transfer. They are listed 
in a catalog [Howell, 2010] as radiation configuration factors or “view factors” (VF) which are 
given by the following general formula:  
 
1 θ θ
pi
= ∫ ∫
1 2
1 2 1 2
12 2S S
1
cos cos dS dS(VF)
S D
 (A3) 
The flux between two finite areas S1 and S2 is then given by I1S1VF12 if the flux density 
emitted by S1 is assumed to be uniform across the emission area. Because this hypothesis is the 
only approximation used, the Clausing factors derived using VF are much more accurate than 
the previous ones using equation (A1). The superiority of this method is clearly shown in Table 
A1 as its calculated CF values are essentially identical to Cole’s results. 
Table A1. Comparison between Clausing factors for tubes calculated by Cole and with the 
present model (using either view factors or discrete area elements). 
 Discrete area elements 
L/R Cole's data View factors Method1 Error (%) Method2 Error (%) 
0.1 0.952399 0.952399 0.9528 0.04% 0.9540 0.2% 
0.5 0.801271 0.801271 0.8009 -0.04% 0.8019 0.1% 
1.0 0.671984 0.671984 0.6714 -0.1% 0.6726 0.1% 
2.0 0.514231 0.514231 0.5106 -0.7% 0.5151 0.2% 
3.0 0.420055 0.420056 0.4146 -1.3% 0.4211 0.2% 
4.0 0.356572 0.356573 0.3514 -1.5% 0.3576 0.3% 
7.0 0.247735 0.247734 0.2450 -1.1% 0.2473 -0.2% 
10 0.19094 0.19094 0.1890 -1.0% 0.1904 -0.3% 
20 0.10930 0.10926 0.0944 -14% 0.1167 6.7% 
 
Besides, calculations using VF are also much faster since much fewer area elements are needed. 
However, because of the requirement of uniform flux density from the emitter, the use of VF is 
restricted to purely axially symmetric geometries. 
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A3. Experimental 
In order to experimentally validate the model, the dedicated set-up shown in Fig. A2 has 
been designed and built. It consists in a 91 l UHV chamber equipped with a 880 l/s (69,500 
Torr-sccm) turbo-pump with a base pressure around 7 x 10-8 Torr. This pumping capacity is 
sufficient to maintain the chamber at a pressure below 3 x 10-5 Torr for flow rates as high as 1.5 
sccm. The injection tube is introduced through the top of the chamber. Vertical and rotational 
motion is made possible by stepper motors and multi-axes motion feedthroughs. An 
encapsulated Bayard-Alpert gauge (BAG) was chosen as flux sensor because of its high 
sensitivity to very small fluxes. The gauge enclosure has an opening with an area that is much 
smaller than the enclosure internal surface, insuring a complete randomization of molecular 
directions inside it and thus avoiding any “beaming effect” [Adamson et McGilp, 1986]. Once 
a steady state pressure is reached inside the box, the net flow crossing its orifice is zero as the 
incoming flow (Fin) from the injector and the chamber walls balances the outgoing flow (Fout) 
from the box. With the gas motion inside the chamber and the box assumed isotropic, the 
outgoing flow is proportional to the total pressure inside the box. Since Fin = Fout the total 
pressure in the can is therefore proportional to the incoming flow. The gas entering the box from 
the chamber walls as well as other small effects (transpiration and outgassing from the box) give 
a constant contribution (independent of the box position) which only adds an offset to this linear 
relationship. 
 
Figure A2. Experimental set-up schematic showing gas lines, pressure cell and a cross- section 
of the inside of the chamber. Dashed blue line indicates sensor motion during a flux profile 
measurement. 
This offset or background flux density can be measured independently simply by injecting 
the gas away from the line of sight of the orifice (VENT line). Encapsulating the gauge strongly 
decreases the background signal from molecules re-emitted by the surrounding chamber walls 
since they can only enter the box through a very small hole. Similar flux sensors have previously 
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been used by other groups and have shown excellent sensitivity [Adamson et McGilp, 1986; 
Holland et Priestland, 1966]. The encapsulated BAG is attached to a rocking pendulum assembly 
that keeps the sensor aligned with the center of the injector inlet at all times. The angle of the 
pendulum is varied using a stepper motor driven actuator that is attached to the pendulum arm. 
It can be controlled with an accuracy better than 0.1° via a LabView™ software. A second BAG 
is located on the side of the chamber. The pendulum motion of the flux-sensing gauge allows 
for the generation of angular gas flow profiles. 
Several injectors were machined from stainless steel with ‘mirror polished’ finish 
(macroscopically smooth at the micron level). A quick mounting system allows for easy injector 
change. Right before the injector inlet, a randomizer, consisting of several sheets of thin paper, 
is inserted in order to comply with the model’s assumption of uniform and diffuse emission at 
the source. Since molecules have to permeate through it, its effect is to insure that the inlet flux 
distribution does not vary with the upstream conditions. The flow rate through the injector is 
precisely controlled via a pressure cell consisting in a volume bounded by an adjustable valve 
at the entrance and a small orifice at the exit. The valve opening is controlled to maintain a 
constant pressure within the cell, as measured by a capacitance manometer. This technique is 
widely used in gas source UHV epitaxy tools and exhibits unmatched flux reproducibility and 
stability. The flow rate passing through the injector can be read on a thermal mass flow meter 
(MFM) situated upstream of the pressure cell. A second gas line allows for redirection of the 
gas flow away from the injection tube, towards a second port through the side of the chamber 
(VENT line). It is fitted with a manual needle valve that is adjusted to match the conductance 
of the line going through injector (RUN line). A double valve cell is used to switch the flow 
either to the RUN or to the VENT line. As will be discussed later, the purpose of the VENT line 
is to provide an independent measurement of the background level inside the sensor. For all the 
results presented here, the test gas is pre-purified nitrogen, the injectors have an inlet diameter 
of 1.9 ± 0.1 mm and a maximum length of 20.1 mm, the distance between the nozzle’s and the 
sensor’s inlets is 51 ± 0.5 mm and the box orifice has a diameter of 2.1 ± 0.1 mm. 
Before each individual injector characterization, the pressure signals from both BAG’s were 
measured against the flow rate as given by the MFM. This systematically resulted in very linear 
curves at least up to pressures around 1x10-4 Torr as shown in Fig. A3 and in agreement with 
the results of Adamson [Adamson et McGilp, 1986]. This allows the fixed gauge to be used as 
flow rate measurement device even at very low flows where the MFM readings become 
unreliable. For the mobile gauge, it is a basic linearity check that cannot be used any further 
since the slope of the line depends on the gauge position. During profile measurements, at each 
polar angle, the encapsulated gauge signal is given sufficient time to stabilize, allowing the 
pressure inside the enclosure to reach a steady-state. The electronic noise in the gauge signal is 
filtered out by time averaging. The pressure readings of both the mobile and fixed gauges are 
collected, the latter data being used only to insure that the chamber is kept in the molecular flow 
regime and to monitor the effect of the mobile gauge position on the chamber pressure. 
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Figure A3. Experimental relations between Bayard-Alpert Gauges pressure and mass flow rate 
as measured by the thermal mass-flow meter. 
 
The characterization of an injector consists in acquiring flux data along an arc (arc- scan) 
at various flow rates. Once the desired flow rate is stabilized, an arc-scan of typically 64 points 
in both directions is acquired using the RUN line (signal + background). The flow is then 
switched to the VENT line and after its conductance is adjusted to match the RUN line (same 
pressure reading on the fixed BAG), a short scan is acquired in order to get the average 
background pressure inside the box. This data is used later during the curve fitting. For each 
injector, scans are acquired for a range of flow rates starting at the lowest controllable flow and 
increasing it by a factor of about two each time. 
 
A4. Results and discussion 
The fitting process consists in generating a flux simulation on the arc corresponding to the 
measurements, adjusting its peak angle position, adding the measured background level and 
finally adjusting its height using a scaling factor in order to obtain the best fit of the experimental 
data. Thus, the only adjustable parameters are the scaling factor and the centerline position 
(origin of the angles). 
In the case of a thin orifice, the model fits the experimental data very closely and can be 
superimposed to a cosine function (Fig. A4), as predicted by theory. This proves the validity of 
the cosine law at the injector inlet and thus the adequate performance of the randomizer as an 
effusion source. 
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Figure A4. Angular flux distribution exiting from a thin orifice demonstrating the cosine law at 
injector inlet. Insert shows the randomizer and orifice arrangement. 
 
As a more generic form of injectors, a frustum of a cone was measured using low (0.07 
sccm) and high (1.2 sccm) flow rates. The data and simulation are given in Fig. A5. The quality 
of the fit between data and simulation is excellent for the low flow rate, but a significant 
deterioration is observed as the flow rate is increased, because of the effects of intermolecular 
collisions within the injector. In these conditions, the model breaks down since one of the 
hypotheses on which it relies is not fulfilled any more. However, in the low flow regime, the 
excellent agreement between the simulated and experimental data is proof of the validity of the 
model. 
 
Figure A5. Angular flux distributions exiting from a conical injector (half-angle 10°) for low 
(Kn = 5) and high (Kn = 0.3) flow rates. Left insert shows injector’s details. Right insert shows 
the injector’s three geometric zones. 
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Another way to verify the model’s performance is through simple geometry. Assuming that the 
flux density emitted by the inlet disk (source) is much larger than that of the injector walls, one 
can identify three zones in the angular flux profile of a given injector. Zone 1 includes all angles 
where the inlet disk is not shadowed by the injector walls. It is characterized by a modified 
cosine angular dependence. In zone 2, the flux intensity drops abruptly, as the inlet disk is 
progressively shadowed by the injector walls. Finally, in zone 3, molecules reaching the target 
are emitted solely by the injector walls and produce a slowly decreasing tail. The limits of the 
different zones can be calculated from the injector geometry and are identified on Fig. A5. The 
good agreement between the model, the data and the limits of zone 1 is especially easy to verify. 
The flat top and the sloped flanks of cylindrical injectors are also well fitted at low flow rates. 
Being able to fit both the experimental peak height and width using simulation data and only 
one adjustable parameter is very unlikely unless the simulated curve has the right height to width 
ratio. Thus the nearly perfect fits obtained for 10° and 15° half-angle cones at low flow rates 
provides the most convincing proof of the model validity. 
As mentioned in section A3, these measurements are based on the box pressure varying 
linearly with the injector flux density through the orifice with the flux density from the chamber 
walls adding a constant offset pressure: 
 PBAG (θ) = α [Finj(θ) + Fwalls], (A4) 
where PBAG represents the gauge pressure and Finj, Fwalls the flux density coming respectively 
from the injector and the walls while α is a constant that relates the BAG pressure with the flux 
density out of it. If the mobile pressure gauge was perfectly calibrated and its temperature 
known, α could be calculated, but this is not necessary if one is only interested in reproducing 
the shape of the flux profile. 
Now the model, being purely geometric and dimensionless, predicts a linear scaling of the 
flux density (or box pressure) profile with the flow rate. To perform a fit, a simulated profile is 
generated using an arbitrary flow rate of 1, then the measured background pressure is subtracted 
from the experimental data and finally the peak height is adjusted using a scaling factor. 
Therefore, within the domain of validity of the model, one expects the experimental profiles to 
keep the same shape and the scaling factor to vary linearly with flow rate. This is indeed 
observed at low flow rates where the model’s assumptions are still valid. As shown in Fig. A6, 
the fitted scaling factor (as well as the measured background level) for a single injector vary 
linearly with flow rate up to high values, indicating that once this factor is set for a given flow 
rate, its value can be calculated for any flow rates inside the molecular flow regime. Fig. A6 also 
shows that this factor is nearly independent of the injector geometry at low flow rates, limiting 
the dependency of the fitting parameter solely to flow rate. 
For high flow rates, fit quality is degraded and significant widening of the experimental 
distributions is observed. This can be explained by a change in the flow conditions inside the 
injector towards the so-called “transition flow regime”. We devised a method to estimate the 
flow regime using the injector geometry and the flow rate. 
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Figure A6. Measured background and fitted scaling factor variations with flow rate for three 
different injectors showing linear scaling nearly independent of the injector’s geometry. 
 
The injector transmission probability K being known, its conductance C can be deduced using 
 1 = _	/4, (A5) 
where vs and A are respectively the gas mean molecular velocity and the injector inlet area. 
Assuming negligible pressure in the chamber just outside the injector, the inlet pressure Ps can 
be obtained from C and the molar flow rate. The mean free path at the source (λs) is then given 
by 
 a_ = 1/(√2	!c/ 	?@d, (A6) 
where d0, NA and Fm are respectively the molecular diameter, Avogadro’s number and the molar 
flow rate. The ratio of λs to the injector’s inlet diameter gives the Knudsen number at the source 
(Kn) which can be used to characterize the flow regime inside the injector. The molecular flow 
regime is usually defined as the region where Kn ≥ 1 while the transition flow regime as the one 
where 1 ≥ Kn ≥ 0.01. As shown on Fig. A5, the fit quality for a conical injector is significantly 
degraded for a value of Kn of 0.3. As the flow rate through the injector is increased, a gradual 
widening of the angular flux distribution is observed for Kn values below ≈ 1. This is attributed 
to the increasing number of intermolecular collisions inside the injector. These collisions reduce 
the direct flux out of the injector which decreases the peak height while promoting higher angle 
exit which increases its width. This widening of flux distributions as Kn decreases towards the 
transition regime has previously been observed by Stickney et al., [1967]. Below Kn ≈ 1, the 
proposed model, which assumes a linear dependency of the exchanged fluxes with flow rate, 
starts to break down as the flux distribution becomes flow rate dependent. Modifications of the 
model in order to include the effects of intermolecular collisions are then needed to accurately 
simulate the data. 
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A5. Conclusions 
A dedicated set-up was used to evaluate a simple and general model for the simulation of 
gas flux distributions exiting axially symmetric injectors into UHV. Using nitrogen as a test 
gas, the model predictions show excellent agreement with the experimental data within the 
limits of its physical assumptions (molecular flow). As the molecules’ mean free path decreases 
below the injector’s inlet diameter, intermolecular collisions gradually widen the experimental 
distributions and this simple model breaks down. Improving the model in order to fit these data 
would require an upgrade that would take into account molecular interactions within the 
volume of the injector. The present work has shown that gas flux distributions out of a gas 
injector are flow rate independent only within the molecular flow regime. If a stationary 
substrate is to be used for thin film deposition using molecular beams, it will be necessary to 
carefully choose the injector’s dimensions in order to insure molecular flow over the range 
of useful flow rates. For example, the growth of GaAs by CBE at 1 µm/hr on a 4” diameter 
wafer, assuming a source efficiency of 10%, requires a flow rate of ≈ 1.1 sccm of trimethyl-
gallium (TMG). In order to reach a Kn value of 5, assuming a molecular diameter of 6 Å for 
TMG and a short injector (CF = 0.8), a 6 cm inlet diameter is required. This is quite unrealistic 
and the model applicability seems to be compromised for the design of single injectors for CBE. 
However, the model being linear, if molecular flow prevails inside the chamber, the 
superposition principle can be used to simulate multi nozzle injection devices. In that case, 
with each nozzle injecting only a fraction of the total flow rate, the restrictions on their 
dimensions are much less stringent. Then the predicting capabilities of the present model can 
be used to design optimized CBE injectors capable of insuring high levels of both flux 
uniformity and source use efficiency for rotating or stationary substrates. 
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Abstract 
With current trends in physical chemistry and various ultra-high vacuum (UHV) based 
fabrication techniques, such as thin film deposition and epitaxy, there is a growing need to 
develop a precise and reliable simulation platform to predict the angular distribution of gas 
molecules injected in vacuum through a nozzle of a given geometry. Such models need to be 
validated through a systematic experimental study that clearly isolates the contributions of each 
parameter. For this purpose, a test platform dedicated to the measurement of the molecular beam 
angular profiles produced by a nozzle in UHV has been designed and built. Its main features are 
discussed, especially regarding its ability to produce precise and reproducible data. In order to 
reduce the contribution from the molecules scattered by the chamber walls to the measured flux 
densities and thus achieve a better signal to noise ratio, several strategies are considered and 
evaluated. In particular, an innovative approach based on a direction selection tube is presented 
with a quantitative evaluation of its effect on the measurements. Finally a rule of thumb is 
proposed for the choice of the tube’s dimensions allowing a maximum background reduction 
while keeping the impact on the signal as small as desired. 
 
BI. INTRODUCTION 
Molecular beams produced in UHV are used in several fields including surface 
characterization, catalytic chemistry and thin film deposition. In the particular case of epitaxy, 
whether deposition is based on a physical process as in Molecular Beam Epitaxy (MBE) or on 
chemical reactions as in Chemical Beam Epitaxy (CBE), the flux uniformity of species 
impinging on the substrate is critical to the layer uniformity and ultimately to the device yield. 
The angular distribution within such a beam depends essentially on the geometry of the injector, 
on the pressure inside it and on the interactions between its walls and the gas molecules. Current 
epitaxy systems manufacturers rely mostly on empirical data to adjust injectors’ geometry due 
to the lack of a formal theoretical model that can predict the angular flux distribution out of 
injectors. Such models have been proposed in recent years for MBE [Curless, 1985; Nanbu et 
Watanabe, 1986; Wasilewski et al., 1991a; Shiralagi et al., 1991; Kincal et Crisalle, 2000] and 
CBE [Isnard et Arès, 2009] and have shown promising results. In previous work, experimental 
validations of the models’ predictions have been made through actual deposition experiments 
that do not separate the effect of other parameters affecting the deposition uniformity, such as 
the temperature profile across the surface or the flux distribution of other chemical species. 
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The typical approach for evaluating a gas flux model usually consists in testing injectors 
directly inside the growth chamber using thickness uniformity measurements [Curless, 1985; 
Wasilewski et al., 1991a; Shiralagi et al., 1991]. This method has the advantage of being simple 
to implement, requiring only already available equipment, but it uses precious resources, such 
as machine time and consumables, and is not as precise and reliable as direct gas flux 
measurements. Concurrently, physical chemistry researchers aim at generating highly 
collimated beams of reactive species in order to assess catalytic effects of various surfaces. In 
that intent, several systems have already been developed for precisely measuring the angular 
spread of molecular beams [Adamson et McGilp, 1986; Guevremont et al., 2000; Buckman et 
al., 1993]. Most of them were designed to obtain distributions at very close range (typically less 
than 1 cm) since the main objective was to generate high beam intensities. In CBE however, 
typical injector-to-substrate distances are in the 10-30 cm range due to the space requirements 
for in-situ measurements and the necessity to minimize thermal interactions between surfaces 
held at very different temperatures. 
To our knowledge, no author has previously described a setup dedicated to measure and 
optimize gas flux profiles out of CBE injectors. In order to precisely assess the effect of the 
nozzle geometry, an apparatus capable of measuring gas flux profiles exiting injectors of 
arbitrary shape is necessary. Ultimately, it will constitute a critical tool for designing and testing 
more efficient injectors for thin film deposition systems and provide tool manufacturers with a 
powerful design platform. Also, the data provided by such a setup will permit fundamental 
studies such as the interactions between the injector walls and the impinging molecules for 
various wall temperatures or molecular species and their effects on the beam angular 
distribution. 
The purpose of this work is to present the design of such an apparatus, to discuss its 
capabilities and limitations and to quantitatively evaluate an innovative design that can greatly 
improve the precision of long-range measurements (i.e. when the injector-to-target distance is 
large compared to the nozzle’s dimensions). 
 
BII. EXPERIMENT 
In order to measure flux distributions exiting nozzles of various geometries, one needs the 
following: 
 
• an UHV chamber with high pumping capacity allowing variations of the source-to-sensor 
distance and orientation without disturbing the fluxes to be measured, 
• a prechamber for controlling and conditioning the flow entering the injector, 
• flux measurement device(s): either an array of fixed sensors or a single mobile one, 
• in the latter case, a system allowing for the motion of the detector in a UHV environment with 
minimal interference with the measurements. 
 
For this work, a general purpose vacuum chamber equipped with a turbomolecular pump 
(nominal pumping speed of 880 l/s) and fitted with several access ports was chosen. The top 
port holds the gas injection tube which ends with a quick mounting system for easy nozzle 
change. The tube has two degrees of freedom, allowing for vertical motion and full azimuthal 
rotation of the injector. A partially encapsulated Bayard-Alpert ionization gauge (BAIG) 
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situated on the chamber sidewall is used to measure the pressure inside. The injected flow-rate 
is precisely controlled using a pressure cell [Isnard et Arès, 2009]. A thermal mass-flow meter 
(MFM) situated upstream of this cell allows for flow-rate measurement. The pumping system 
allows us to reach a base pressure of about 1×10−5 Pa. For injected flow-rates of up to 4 SCCM 
(SCCM denotes cubic centimeter per minute at STP), the chamber pressure is measured below 
0.011 Pa ensuring that the mean free path for air at room temperature is larger than the largest 
vessel’s dimension (0.6 m). Therefore, in these conditions, the molecular flow regime (Kn ≥ 1) 
is maintained inside the chamber ensuring that most molecules will follow straight paths 
between solid surfaces. High purity nitrogen was selected as test gas since it is non-hazardous, 
chemically inert and widely available. The main parts of the apparatus (omitting the pre-
chamber devices) are schematically illustrated in Fig. B1. 
 
Figure B1 Schematic depiction of the experimental setup. The dotted arc represents the 
pendulum motion of the detection unit. Inset shows details of the gas flows in and out of the 
aperture. 
The selection of the flux sensor is of crucial importance. However, the choice is often 
limited by the type of chemical species and the flux range that need to be detected. In the present 
case, where a light non-reactive gas is used and low fluxes need to be measured with high 
precision, a volume sensor based on gas ionization was considered as the most suitable choice. 
Therefore, a BAIG located inside a cylindrical enclosure was picked. The enclosure can 
exchange molecules only via a small aperture through the side facing the nozzle exit. Using 
sliding bars, the sensor unit can be rocked around the nozzle outlet (pendulum motion) through 
a range of about ±50◦. All movements within the apparatus are computer-controlled via stepper 
motors in order to insure precision and reproducibility. Flux distributions along an arc are 
obtained by measuring the sensor pressure, after allowing for flux stabilization at each position, 
through the entire range of pendulum angles θ. The details of the mechanism used to achieve 
pendulum motion are shown in Fig. B2. 
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BIII. THEORY OF PRESSURE-BASED GAS FLUX MEASUREMENTS 
Because the injected gas molecules are free to rebound on the chamber walls before they 
eventually get trapped by the pump, a large amount of them can reach the detection unit after 
having undergone at least one wall collision. This gives rise to an additional detection of 
molecules that are not coming directly from the nozzle and thus are not of interest for the nozzle 
characterization. This unwanted background is superimposed to the injector’s signal and cannot 
be easily subtracted since its angular dependence is unknown. Also, the flux reaching directly 
the detector constitutes only a very small fraction of the total injection since it is approximately 
proportional to the solid angle subtended by the nozzle outlet at the sensor’s aperture. As the 
source-to-sensor nominal distance D increases, this direct flux decreases with a dilution factor 
that eventually reaches D−2 as the source becomes point like. On the other hand, the background 
level is only slightly affected by D and takes over the signal at long range. 
Nevertheless, there are several means of reducing its contribution to the measured signal. 
Two of them have already been described and their combination results in a sizable background 
lowering. They both exploit the fact that the direct fluxes come from a very limited area since 
the injector covers a very small solid angle while the background comes from all possible 
directions (except maybe from the pump area). The first one is the pendulum motion centered 
on the nozzle which insures that the aperture in the enclosure always faces the injector. This 
intuitively favors the desired signal. Quantitatively, one can derive that it increases the direct 
flux contribution by a factor cos−3(θ) as compared to a measurement made with linear horizontal 
motion. 
The second means of increasing the signal over the background is to totally encapsulate the 
BAIG. It eliminates the possibility for molecules to enter the sensing unit sideways from the 
chamber walls. The efficiency of using an enclosed BAIG with an orifice of negligible thickness 
combined with a pendulum motion to detect a directional gas flux has been first demonstrated 
by Holland and Priestland [1966]. They showed experimentally that an enclosed gauge with a 
small entrance hole gives a better sensitivity than open end or large bore alternatives. This article 
proposes to improve their method by replacing the knife-edge hole by a geometric device that 
would filter out more efficiently the molecules that are coming directly from the injector. In 
order to have a better understanding of the way such a device would work, a theoretical 
treatment of gas flux measurement using an encapsulated BAIG is needed. 
When a steady-state flow of gas is established into the chamber, the net flux through the 
aperture of the sensor enclosure vanishes. As shown on the insert of Fig. B1, the inward flux is 
composed of two types of molecules. The first type includes only the molecules that reach the 
detection unit aperture directly from the injection nozzle (FI). The second type includes 
molecules that have experienced at least one collision with the chamber surfaces (FC). The flux 
of molecules exiting the enclosure through the aperture is given by (FE). During a measurement, 
when the pendulum has been staying long enough at a fixed θ angle, a steady-state is reached 
between the inside and outside of the detection enclosure. The net flux through the aperture then 
vanishes, which can be expressed as 
 
 e( = f( + g(, (B1) 
with the subscripts E, I and C standing for enclosure, injector, and chamber respectively. 
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Figure B2 Cross section of the chamber showing the mechanism allowing for pendulum 
motion. The right part shows the relevant geometric parameters for a conical nozzle (not to 
scale). 
The working principle behind the use of an encapsulated BAIG for flux measurements is 
related to the fact that it receives a very directional beam and re-emits a nearly isotropic one. 
Namely, the molecular beam reaching the enclosure is highly collimated due to the small solid 
angle subtended by the nozzle at the aperture inlet. However, after the molecules have 
undergone many collisions within the enclosure, a near-equilibrium state is reached and they 
leave the box with a velocity distribution close to that of a rarefied Maxwell-Boltzmann gas. 
This means that their velocity distribution is isotropic in three dimensions and consequently 
follows the cosine law in two dimensions. The necessary condition for this theory to be valid is 
that the inside area of the box should be much larger than the aperture area. This should be the 
case if the detection unit has been properly designed [Adamson et McGilp, 1986]. We will 
therefore assume that these molecules undergo enough wall collisions before passing through 
the aperture so that their velocity distribution is indeed isotropic. Then, according to a classical 
equation of gas dynamics theory [Goodman et Wachman, 1976], 
 
 e( = →/e( 2!"#$e⁄ , (B2) 
where T, P, and m are the gas temperature, pressure, and molecular mass, respectively, and k is 
Boltzmann constant. 
On the same grounds, one can assume that the molecules bouncing inside the chamber also 
have their directions nearly randomized after undergoing several collisions with the walls. The 
validity of this hypothesis relies on the ratio of the pump inlet area to the chamber area being 
very small. It is generally a much weaker assumption than the previous one since a large 
pumping area is highly desired in order to maintain a good vacuum inside the chamber. 
Nevertheless, for the sake of simplicity, this hypothesis will be kept, yielding 
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 g( = //→&g(. (B3) 
where JC (θ) represents the background flux density reaching the aperture. A1 and A2 are the 
aperture area on the enclosure side and on the chamber side, respectively. K1→2 is the average 
probability for a molecule exiting the enclosure with a cosine law velocity distribution to pass 
through the aperture. For short, it can be called diffuse probability of transmission (DPT) 
through the aperture from the enclosure to the chamber. One can define K2→1 as the DPT in the 
other direction. Both DPTs are constants that depend solely on the aperture’s geometry. If the 
inlet and the outlet have the same area (A1 = A2), it can be shown that K1→2 = K2→1 = K [Davis 
et al., 1964] which is referred as the aperture’s “Clausing factor” (CF). We will assume that it 
is the case in the rest of this text. The zero net flux condition given by Eq. (B1) therefore implies 
that 
 
 e( = 2!"#$e ijk(V,Rj &f(,  + &g(l, (B4) 
where JI(θ,D) represents the signal flux density reaching the aperture and KI(θ,D) is the 
probability of transmission through the aperture for molecules emitted by the injector. Since this 
emission is highly collimated and points directly towards the aperture entrance, KI(θ,D) will be 
much larger than the aperture’s CF (K). It then becomes clear that the term KI(θ,D)/K plays a 
major role in enhancing the contribution of the injector to the measured pressure. At the same 
time, this ratio also increases the measured pressure PE(θ) making the measurements less 
sensitive to the various sources of noise. 
Assuming that the gas temperature in the chamber and the detection box remain constant 
throughout the measurement, Eq. (B4) shows that the enclosure pressure measured by the BAIG 
is directly proportional to JI(θ,D). This linear relationship has been verified several times in our 
apparatus. Figure B3 shows the signal from both BAIG’s as a function of total gas flow (i.e. 
flow-rate) injected into the chamber. Since JI(θ,D) scales linearly with the injected flow-rate 
measured by the MFM, the linear relationship is therefore obvious insuring that relative gas 
flow measurements can be accurately obtained. This is the principle underlying beam flux 
equivalent pressure measurements commonly used in MBE. It also means that the fixed 
encapsulated gauge situated outside the direct line of sight of the injected beam can be used as 
a flow-rate measurement device once calibrated. It is of primary importance since at very low 
flow rates, the thermal MFM readings become unreliable. 
 
BIV. SIGNAL-TO-BACKGROUND RATIO ENHANCEMENT 
STRATEGIES 
As explained earlier, the unwanted background fluxes entering the sensor box consists of 
molecules originating from the nozzle that have previously rebounded on the chamber walls. 
They generate a background pressure PC(θ) in the sensing unit that is superimposed to the 
injector’s signal and usually overwhelms it. Moreover, since the θ dependence of PC is 
unknown, numerical subtraction of the background cannot be reliably performed. In order to 
obtain a more accurate signal, one can envision either to try and reduce the background level 
itself or its contribution to the pressure measured in the sensing unit or to separate it temporally 
from the direct flux. 
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Figure B3 Injected flow-rate as a function of the pressure measured by the flux sensor and 
by the BAIG situated on the chamber sidewall. Straight lines represent the best linear fits of the 
data. 
One way of reducing its impact is to measure at very close range only where the signal from 
the injection source is predominant. However, in these conditions, the injector must be viewed 
as an extended source and its angular flux profile varies with the distance D, rendering the 
measurements unsuitable for extrapolation to larger distances. Another possibility is to suppress 
it at its origin by using cryopumped walls. This is a very expensive solution that requires the 
construction of a dedicated chamber especially designed for this purpose. Another means 
consists in using lock-in techniques in order to separate temporally the two contributions. This 
however requires a very fast flow modulation device and phase detection techniques since the 
two contributions are separated by time delays of the order of a few hundreds of microseconds. 
Increasing the accuracy of the measurements relies on the ability to discriminate between 
the flux of molecules coming directly from the injector and the background flux. These two 
contributions are given by the right-hand side terms of Eq. (B4). The ratio between these terms 
is a quantitative assessment of the sensitivity of the apparatus to the signal coming directly from 
the nozzle which can be called signal-to-background ratio RS2B. It is given by 
 
 mn/o( = jk(V,Rj Dk
(V,R
Dp(V . (B5) 
The purpose of this work is to propose a simple and inexpensive way to increase the value 
of RS2B(θ) and consequently increase the accuracy of the measured signal. The method relies on 
two simple observations. First, depending on the origin of the molecules (nozzle or chamber), 
two very different angular distributions reach the aperture’s inlet. Namely the background 
molecules come from a wide range of directions within the dome of acceptance of the aperture 
inlet while the direct fluxes are restricted to a narrow angular range centered on the normal to 
the inlet. Fig. B4 shows an example of the two incoming distributions for one of the simplest 
case. Second, an aperture with a more complex geometry than a thin hole can filter out the 
molecules according to their incoming angle β. This property can be quantified in terms of an 
angular probability of transmission or filter transfer function of the aperture. For the sake of 
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simplicity, we will restrict ourselves to a point-like aperture inlet. This will insure that its 
transfer function Tr(β) does not depend on the azimuth φ of the incoming molecules. 
 
Figure B4 Calculated angular flux profiles incident on the aperture inlet for molecules 
coming from a thin hole nozzle (signal) and from the chamber walls (background). 
If one analyzes the measured signal PE(θ) given in Eq. (B4) in terms of the aperture 
incoming angle β, it consists in the sum of the two incoming distributions (injector and 
chamber), each of them being convoluted with Tr(β). These convolutions will result in the 
KI(θ,D) and K factors that decrease the flux contributions of both sources, but at the same time 
increase the measured box pressure. The goal is to select a transfer function that keeps KI(θ, D) 
as close as possible to unity while drastically reducing K. In order to do so, it is necessary to 
evaluate Tr(β) as well as the flux density distributions jC(θ,β) and jI(θ,β,φ,d) where d represents 
the distance between the emitting surface element and the aperture inlet (cf. Fig. B2). The exact 
form of the first one is generally unknown, but it differs from zero only for β ≤ βm(θ) due to the 
finite solid angle subtended by the nozzle from the aperture inlet. In other words, the size and 
location of the injector are such that the molecules that reach directly the detection aperture have 
a maximum incidence angle of βm(θ). On the other hand, due to the hypotheses of velocity 
isotropy and gas density uniformity inside the chamber, the background flux distribution has the 
simple β dependence that follows: 
 
 qg(, r = &g(sin	(2r. (B6) 
Actually, this formula is not strictly exact since the no background flux can originate from 
the solid angle subtended by the nozzle at the aperture inlet. However, it is generally a good 
approximation when D is large compared to the nozzle outlet’s dimensions as this solid angle 
then becomes very small. This background profile, as well as the one due to the nozzle for the 
simplest case of a knife-edge circular hole coaxial with the aperture inlet (θ = 0) is shown on 
Fig. B4. Looking at the curves, one can infer that the ideal aperture transfer function is a step 
function that holds to unity up to βM and goes abruptly to zero afterwards, βM being the maximum 
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of the βm(θ) function. This would insure that the fluxes from the nozzle arrive unaltered to the 
sensor while the background would undergo a maximum reduction. However, such a transfer 
function is unrealistic due to its sharp discontinuity. One should look for a transfer function that 
approaches this ideal one as close as possible, keeping in mind that, for any real filtering device, 
some of the desired signal will be lost. Consequently, a trade-off will have to be made between 
signal loss and background reduction. 
Now, the angular probability of transmission Tr(β) depends only on the aperture’s geometry 
and on the law governing the molecular scattering on its walls, which will be supposed diffuse 
(i.e. cosine). In the case of a knife-edge hole, the transfer function is simply equal to unity for 
all angles up to β = π/2 where it falls to zero. This explains why such an orifice has no angular 
filtering effect. The determination of Tr(β) for more complex geometries requires lengthy 
mathematical developments. Nonetheless, for filters with simple geometry, such as straight 
circular cylinders, it is possible to use some techniques in order to perform these calculations in 
a reasonable time. This is explained in details in the next section. 
 
BV. ANGULAR TRANSFER FUNCTION OF A STRAIGHT TUBE 
The method chosen for the computation of the transfer functions of tubes is divided in two 
steps. The first one consists in evaluating the probability, for a molecule standing on the walls 
at an abscissa z along the tube’s length, of reaching the exit. For complex geometries, this task 
would typically have to be performed using the test particle Monte-Carlo method [Davis, 1960]. 
In this case, owing to its simplicity and ubiquity as a vacuum component, the tube has been 
extensively studied for gas flows in the free molecule regime. As early as 1932, Clausing [1932] 
proposed an analytico-statistical approach for calculating the conductance of tubes in the 
rarefied gas flow regime. He also derived a specific property of rarefied gas flows through tubes 
when the cosine law is obeyed. It states that, for a tube of length l, the probability for a molecule 
sitting on its walls at an abscissa z of reaching its exit varies like J (l−z) where J is the normalized 
impingement rate on the walls. This property can be used advantageously in our case because a 
fast, precise and reliable way of calculating J along a tube’s length is available to us [Isnard et 
Arès, 2009]. A set of tubes with a range of length-to-radius ratio (l/r) was first selected and the 
corresponding wall impingement rates were obtained. 
The resulting curves, presented in Fig. B5, show that the exit probability appears to increase 
linearly along the length for all possible tube’s geometry. Although the curves look like perfectly 
straight lines, very small but non zero slope variations can be detected on their first derivatives 
as already observed by Levi et al. [1995]. For each tube geometry, there is a finite escape 
probability ∆ at the inlet and a corresponding probability at the outlet which is exactly (1−∆) 
due to the tube’s symmetry with respect to its middle section. Consequently, the escape 
probability at the tube’s middle section is exactly 0.5. As expected [Clausing, 1932], the slope 
and delta value for each curve depend only on the tube’s l/r value. For each tube, the 
discontinuities observed at z = 0 and z = l are due to its finite length and to the assumptions of 
perfectly uniform and cosine angular distribution at the inlet (ideal source) and of perfect 
pumping of the molecules (i.e. no backscattering) at the outlet (ideal sink). 
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Figure B5 Transmission probability vs. first impact depth for molecules entering a straight 
tube and being diffusively reflected on its walls (shown for various tube’s l/r ratios). 
For a given incidence angle β, one can calculate, for each point of entry on the inlet section, 
the abscissa of first impact z on the walls and therefore, using the previous results, the 
probability of exiting the tube. The second step then consists in summing up the contributions 
of all these points of entry at a fixed β in a way similar to the one described in Carette et al. 
[1983]. One obtains the β dependence of the probability of transmission (shown in Fig. B6). 
Again, uniform incoming flux and cosine distribution at the inlet section (ideal source) are 
assumed. These curves also depend solely on the tube’s l/r value, but their shape varies widely 
as l/r increases from a knife-edge orifice to an infinitely long tube. For small l/r values, they 
appear as slowly decreasing bumps whereas for large l/r, a steep fall starting at small angles is 
observed. For each l/r value, there is a transition angle β0 between the regime where molecules 
can still pass directly through the tube (i.e. without colliding with the walls) and the regime 
where at least one collision with the walls is necessary before exiting the tube. The value of this 
angle can be easily obtained using the relation β0 = arctan(2r/l). Accordingly, for small l/r 
values, a slope discontinuity (indicated by an arrow) corresponding to this angle can be seen on 
each curve of Fig. B6. 
With the same intent, Hughes and de Leeuw [1965] obtained analytic solutions using 
Clausing’s approximate solution for the impingement rate J(z) along the walls. In their case, the 
slope discontinuity appears directly in their results as they have to use two different formulas 
with β0 separating their domains of validity. Their results were plotted and compared to the 
curves of Fig. B6. Both data match perfectly except at large incident angles for long tubes where 
the approximation used is known to be of a lesser validity. Another way to validate these curves 
consist in calculating their convolution with a diffuse and uniform emission from a Maxwellian 
reservoir: 
  Tr(r sin(2r cr.// = . (B7) 
By definition, these integrals should yield the CF (K) of the various tubes. The results of 
these convolutions were compared to the tabulated CF values found in literature [Cole, 1977] 
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and the excellent agreement confirmed the validity of the computed angular transmission 
probability functions. 
 
Figure B6 Transmission probability vs. incidence angle for molecules injected into a 
straight tube for various l/r ratios indicating the variations of angular selectivity with l/r ratio. 
 
BVI. CHOICE OF TUBE’S GEOMETRY FOR OPTIMAL FILTERING 
Comparing the angular distributions shown in Fig. B4 and B6, it is easily seen that slender 
tubes are much more efficient at reducing the background, but also that they decrease the 
nozzle’s contribution as well. Namely, for any l/r, Tr(β) is equal to unity only for β = 0 and no 
other value. In other words, a tubular aperture will always backscatter some of the incoming 
molecules after they collide on its walls, resulting in an inevitable signal weakening. A trade-
off needs to be made between the signal loss and the background reduction. The choice of a 
tube’s l/r will involve a decision on the percentage of signal that one can accept to lose in order 
to decrease the background level. The fraction of lost signal lostsig(θ,D) can be obtained using 
the following relation: 
 
∬(st	(uvk(V,u,w,MMx
∬vk(V,u,w,MMx = 1 − f(, , (B8) 
where the summation is made over the entire nozzle area. These integrals cannot be evaluated 
due to the unknown nature of the nozzle’s angular emission profile jI(θ,β,φ,d). However, this 
flux density has a nonzero value only when β ≤ βM which corresponds to the maximum incoming 
angle for flux coming from nozzle for any pendulum angle θ. Now, since the Tr(β) are all 
monotonically decreasing functions, β ≤ βM implies that (1−Tr(β)) is always smaller than 
(1−Tr(βM)). This in turn means, using Eq. (B8), that (1−Tr(βM)) is an upper bound for 
lostsig(θ,D). This upper bound actually overestimates the actual fraction of lost signal, but it can 
be used as a guideline for its evaluation. 
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Now, if the pendulum’s axis of rotation is part of the nozzle outlet plane, analytical 
geometry allows for the calculation of βM = arcsin(R/D), where R is the nozzle outlet radius. 
Based on this, a rule of thumb can be proposed for selecting the most efficient tube’s l/r 
according to the measurement geometry (D/R) and the maximum loss of signal allowed by the 
user. Once these two factors are set, one can use the graphs of Fig. B7 to establish the l/r value 
that will lead to the maximum background reduction. The latter can be estimated (assuming 
purely isotropic background) using Fig. B7. One can then calculate the corresponding signal-
to-background ratio (RS2B) and compare it to that of a knife-edge aperture and thus evaluate the 
sensitivity improvement factor. 
 
Figure B7 Graphical chart indicating the filtering tube’s l/r to be used in order to maximize 
RS2B according to the setup geometry (D/R) and to the maximum acceptable signal loss (left). 
Corresponding background level reduction calculated assuming isotropic distribution (right). 
It is quite clear that large improvements of RS2B are possible for large D/R values when 
tubes are used as detection apertures. In practice, this effect partially compensates for the 
increased signal dilution at long distances by selectively reducing the background level. The 
price to pay for these improvements is a small fraction of lost signal (which can be set as small 
as desired) and a longer waiting time for establishing steady-state inside the sensor between 
each measurement point. A word of caution is necessary though. All these calculations assume 
that the tube’s inlet is exactly facing the injector’s outlet and that this configuration is held stable 
during the entire motion of the sensor. Any misalignment or variation of the tube’s alignment 
during a scan can seriously impact the signal integrity resulting in distortions in the measured 
emission spectrum. 
In order to confirm the validity of these calculations, gas flux profile measurements were 
performed using three different setup configurations: linear sensor motion with partial BAIG 
encapsulation, pendulum motion with a completely enclosed BAIG except from a thin edge 
orifice, same as the previous one with a carefully chosen filtering tube replacing the orifice. The 
experimental conditions were as follows: cylindrical injector with L/R ≈ 10, filtering tube with 
l/r ≈ 40, and D ≈ 100, giving a projected maximal fraction of lost signal of ≈ 15%. Figure B8 
presents a typical angular profile measured using no filtering tube, showing a low RS2B. The 
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normalized flux density profiles presented in Fig. B9 show that the pendulum motion and the 
encapsulation results in a good background reduction and a clear noise improvement while the 
addition of a filtering tube reduces the background level by another factor of ≈ 4. According to 
Fig. B7, the latter should amount to ≈ 17. This discrepancy can be attributed to a lack of precise 
alignment between the nozzle’s outlet and the filter’s inlet in our apparatus. In these particular 
experimental conditions, this alignment is critical because of the small area of the nozzle’s exit 
and the large filtering effect of the tube. Another explanation could be the failure of the 
hypotheses of velocity isotropy and uniform gas density inside the chamber. If the background 
flux distribution is less diffuse than it was assumed, the filtering effect will be less pronounced. 
 
Figure B8 Flux profile measured out of a L/R ≈ 10 tubular nozzle using no filtering tube. 
Lines are drawn as eye guide only. 
 
Figure B9 Normalized flux profiles out of a tube (L/R ≈ 10) measured in the following 
conditions: (1) linear sensor motion with partial BAIG encapsulation (triangles), (2) pendulum 
motion with total encapsulation (circles), and (3) same as previous one with the addition of a l/r 
≈ 40 filtering tube (squares). Lines are drawn as eye guide only. 
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BVII. CONCLUSION 
Measurements of angular distributions of gas flux originating from a small size source into 
UHV using a mobile BAIG in a generic vacuum chamber is investigated. When the detection is 
done at a large distance from the emitting body, the direct nozzle flux being highly diluted, 
residual molecules traveling inside the chamber add a large background that dominates the 
detected signal. Several means of modifying the experimental set-up in order to counteract these 
effects are explored. They rely on efficiently discriminating between the two components of the 
measured signal and preventing selectively the background molecules from participating to the 
detection. Two solutions (gauge encapsulation and rocking motion around the source) were 
already mentioned in literature although the rationale behind their efficiency was still lacking. 
Consequently, a theory of pressure-based gas flux measurements is made. 
Building on this knowledge, an improvement of the previously described solutions is 
proposed and its efficiency is quantified. The technique consists in adding an angular selection 
device in front of the BAIG enclosure’s inlet. In order to keep the calculations simple, the 
quantitative study is restricted to a tubular filter. An original calculation technique is used to 
evaluate the improvement factor brought by tubes of different shapes. Following this, a 
graphical method is proposed to select the tube’s l/r ratio that will maximize the background 
reduction with minimal overall effect on the signal. The main requirements for this technique to 
work efficiently are a very precise source-sensor alignment and an increased stabilization time 
between data points. The chosen tubular geometry is probably not the optimal one for an angular 
filtering device and there is definitely a need to explore other geometries. Finally, this technique 
should be applicable to any problem involving the detection of low intensity neutral gas beam 
originating from a small size source such as, for example, surface desorption measurements. 
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